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La plupart des me´taux de notre environnement sont le produit d’un proces-
sus de solidification cristalline induit par la progression d’une interface se´parant
les phases liquide et solide. Les de´formations et la dynamique de cette frontie`re
engendrent des structures qui, in fine, se retrouvent imprime´es dans le solide et
modulent ainsi en partie ses caracte´ristiques physiques. On imagine alors tout
l’enjeu qu’il y a a` comprendre et a` maˆıtriser la morphologie et l’e´volution de
l’interface de solidification.
En solidification directionnelle, le gradient de tempe´rature et la vitesse moyen-
ne de croissance sont impose´s au front de solidification. La majorite´ des travaux
expe´rimentaux, nume´riques et the´oriques mene´s dans cette discipline ont souvent
e´te´ re´alise´s dans des configurations mode`les, e´loigne´es des conditions naturelles
ou industrielles. Il apparaˆıt utile de les comple´ter en conside´rant la solidification
dirige´e dans des conditions de croissance plus re´alistes (grains quelconques, fronts
courbe´s, tailles inhomoge`nes...). Dans ce but, un parame`tre essentiel a` prendre
en compte est l’anisotropie cristalline induite par le re´seau cristallin et dont les
conse´quences vis-a`-vis de la direction de croissance et la morphologie des cellules
et dendrites sont primordiales.
En particulier, la direction de croissance des structures e´volue entre deux di-
rections principales de croissance : une direction fixe´e a` l’e´chelle microscopique
par les axes du cristal, une direction fixe´e a` l’e´chelle macroscopique par le gra-
dient de tempe´rature. Afin d’e´claircir ce comportement, nous menons une e´tude
expe´rimentale de´taille´e de l’e´volution de la direction de croissance des structures
et de ses implications morphologiques. Cette e´tude est d’abord mene´e sur des
re´seaux cellulaires et dendritiques homoge`nes avant d’eˆtre e´tendue a` des confi-
gurations inhomoge`nes plus naturelles. Pour cela nous utilisons majoritairement
un alliage a` base de succinonitrile dont la croissance est non facette´e, comme
celle des me´taux. Le mate´riau est utilise´ en e´chantillons minces permettant une
visualisation non-intrusive de la dynamique de l’interface tout en s’affranchissant
des courants convectifs.
Le chapitre 1 pre´sente les principaux effets lie´s a` l’anisotropie dans divers
syste`mes de croissance, notamment en solidification directionnelle. On y expose
ensuite la mode´lisation de base de la croissance directionnelle en soulignant les
aspects lie´s a` l’anisotropie.
Le dispositif expe´rimental existant au de´but de la the`se est pre´sente´ au cha-
pitre 2 ainsi que les modifications qui lui ont e´te´ apporte´es afin de conduire les




Le chapitre 3 est consacre´ a` la caracte´risation comple`te du comportement en
orientation des structures de succinonitrile en re´ponse a` des variations de vitesse
du front, de taille des structures et d’angle d’ouverture de´fini comme l’angle entre
la direction du gradient thermique et celle de l’anisotropie. Une loi d’orientation
pour des re´seaux de cellules et de dendrites homoge`nes en taille et en gradient
thermique est alors de´termine´e.
Ce re´sultat est e´tendu au chapitre 4 en variant d’une part l’intensite´ du gra-
dient thermique et d’autre part la nature de l’anisotropie cristalline a` travers
l’utilisation d’autres mate´riaux que le succinonitrile. A l’issue de cette e´tude, une
nouvelle e´chelle morphologique des structures est de´finie, permettant d’obtenir
une re´ponse en orientation universelle, ne de´pendant ni du mate´riau, ni de l’angle
d’ouverture.
Au chapitre 5, les gammes de stabilite´ sont e´tudie´es en fonction de l’angle
d’ouverture, du gradient thermique et de la vitesse de croissance des structures.
Ce re´sultat et celui concernant les directions de croissance sont applique´s
a` des structures inhomoge`nes au chapitre 6. En particulier, les tailles des struc-
tures, l’angle d’ouverture et l’intensite´ du gradient thermique sont successivement
et inde´pendamment varie´s le long du front afin de tester la validite´ de l’appli-
cation aux configurations inhomoge`nes des re´sultats obtenus sur les structures
homoge`nes.
L’e´tude sur la direction de croissance des structures nous conduit ainsi a`
l’obtention d’une loi expe´rimentale universelle de croissance, inde´pendante de
la morphologie des structures et des alliages utilise´s. Cette loi et les gammes
de stabilite´ des structures obtenues pour des re´seaux homoge`nes en taille sont
e´galement valide´es par leurs applications locales sur des fronts en configurations
plus naturelles. Les e´le´ments sont ainsi re´unis pour permettre la pre´diction de





Certains syste`mes physiques a` croissance d’interface pre´sentent des caracte´-
ristiques anisotropes qui se signalent par des morphologies particulie`res. Ceci
est notamment le cas en solidification cristalline ou` l’existence d’une anisotro-
pie dans le re´seau cristallin induit une anisotropie des proprie´te´s de tension de
surface et de sous-refroidissement cine´tique, et ainsi la croissance de dendrites
selon certains axes de syme´trie du cristal. Celles-ci donnent lieu a` la formation de
microstructures qui s’impriment dans la phase solide et influent sur certaines de
ses caracte´ristiques physiques. On comprend alors l’importance de l’anisotropie
pour ce type de syste`me.
Dans un premier temps, nous pre´sentons divers syste`mes physiques et bio-
logiques auxquels une anisotropie d’origine externe est impose´e. Nous de´taillons
e´galement certaines morphologies caracte´ristiques obtenues en solidification. En
second lieu, nous abordons la solidification et sa mode´lisation, notamment en
de´taillant ses e´quations ainsi que certains comportements qualitatifs essentiels.
Nous y de´crivons enfin les modifications a` apporter a` la mode´lisation pour y
inclure l’anisotropie cristalline.
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1. Solidification directionnelle et anisotropie
1.1 Effets d’anisotropie
Un syste`me physique anisotrope posse`de des caracte´ristiques variables en
fonction des directions de l’espace. L’anisotropie engendre, notamment dans les
syste`mes a` croissance d’interface, des dynamiques d’e´volutions spe´cifiques condui-
sant a` des morphologies d’interfaces tre`s varie´es. Il existe un certain nombre de
syste`mes physiques et biologiques dont l’anisotropie est soit intrinse`que (cristaux)
soit extrinse`que (croissance de bacte´ries sur re´seau) de sorte qu’il est instructif
d’en observer les effets afin d’en jauger toute l’importance.
1.1.1 Effets d’anisotropie dans divers syste`mes physiques et bio-
logiques
Nous de´crivons ici trois syste`mes auxquels est impose´e une anisotropie exte´-
rieure.
• En e´lectrode´position, le fait d’imposer une diffe´rence de tension entre deux
e´lectrodes plonge´es dans un bain e´lectrolytique, entraˆıne la croissance de branches
de´sordonne´es entre les e´le´ctrodes [?]. Si on grave sur le substrat des lignes mi-
croscopiques de Te´flon dirige´es d’une e´lectrode a` l’autre, il existe une certaine
gamme de tension et de concentration en e´lectrolyte qui permet l’obtention de
formes dendritiques [?] (Fig. ??.a). Ici, l’anisotropie est impose´e par les sillons de
Te´flon qui ont pour effet de stabiliser les pointes des dendrites. L’application d’un
champ magne´tique conduit e´galement a` une structuration en dendrites croissants
dans une direction particulie`re [?] (Fig. ??.b).
a b
Fig. 1.1: Formes dendritiques en e´lectrode´position. (a) Dans un bain e´lectrolytique de
concentration c, on place deux e´lectrodes oppose´es entre lesquelles est applique´e une
diffe´rence de tension ∆V . On grave sur le substrat des sillons microscopiques. Dans une
certaine gamme de parame`tres, on assiste a` une structuration en dendrites oriente´es selon
la direction des sillons [?]. (b) Dendrites en e´lectrode´position lorsqu’on impose un champ
magne´tique dans le plan de l’e´chantillon de la gauche vers la droite [?].
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• En biologie, les colonies de bacte´ries croissent et progressent en fonction de
la concentration en nourriture et de leur diffusion sur le substrat plus ou moins
rigide. L’interface ainsi forme´e pre´sente la morphologie de´sordonne´e de la figure
??.a. En imprimant un re´seau re´gulier qui modifie la re´sistance me´canique locale
du substrat, on assiste a` l’organisation de l’interface sous forme dendritique poin-
tant les directions principales du re´seau [?] (Fig. ??.b,c). Cela peut ainsi conduire
a` des formes de´veloppe´es selon 4 axes (Fig. ??.b) ou 6 axes (Fig. ??.c).
a b c
Fig. 1.2: Effet d’anisotropie sur des colonies de bacte´ries [?]. Les bacte´ries se repro-
duisent dans une boite de Pe´tri sur un substrat plus ou moins rigide : l’agar. Elles
de´finissent un front dont la dynamique est couple´e a` celle de diffusion de la concen-
tration en nourriture dans la colonie. (a) Croissance fractale en l’absence d’anisotropie.
(b) Croissance dendritique en pre´sence d’un re´seau carre´. (c) Croissance dendritique en
pre´sence d’un re´seau hexagonal.
• En digitation visqueuse, on pousse un fluide peu visqueux dans un fluide plus
visqueux entre deux plaques de verre, ce qui a pour effet de de´stabiliser leur inter-
face et conduire a` la formation de doigts (Fig. ??.a). Si un re´seau est grave´ sur une
plaque de cette cellule de Hele-Shaw, on observe des dendrites qui croissent dans
les directions impose´es par le re´seau [?] (Fig. ??.b). Des morphologies similaires
a` celles observe´es en solidification directionnelle sont alors obtenues lorsqu’on ef-
fectue les meˆmes expe´riences pour une e´jection de fluide le long d’une ligne (Fig.
??.c,d).
Les trois syste`mes e´voque´s ci-dessus exhibent des formes similaires lorsqu’on
leur impose une anisotropie. En particulier, l’anisotropie donne lieu a` des direc-
tions particulie`res de croissance directement relie´es aux directions spe´cifiques du
cristal ou du substrat. Les effets des re´seaux impose´s en e´le´ctrode´position, en
croissance de bacte´rie, en digitation visqueuse ou bien en croissance de cristaux
liquides [?] mettent ainsi en lumie`re toute l’importance de l’anisotropie dans ces
syste`mes physiques.
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a b
c d
Fig. 1.3: Effet d’anisotropie en digitation visqueuse. Un fluide peu visqueux est pousse´
dans un fluide plus visqueux dans une cellule de Hele-Shaw. (a) Ejection en un point
sans anisotropie. (b) e´jection en un point avec une anisotropie force´e par un re´seau carre´
grave´ sur une des plaques [?]. Ejection le long d’une ligne horizontale sans anisotropie
(c) et sur un re´seau carre´ (d) [?].
1.1.2 Effets d’anisotropie en solidification
Outre les syste`mes auxquels une anisotropie est impose´e par le milieu, il existe
e´galement des syste`mes pour lesquels l’anisotropie est intrinse`que. Ainsi, lors de
la solidification de cristaux me´talliques ou organiques, certaines proprie´te´s im-
portantes de l’interface solide/liquide se re´ve`lent anisotropes.
On distingue deux grandeurs anisotropes lors de la solidification de cristaux,
a` savoir l’anisotropie de tension de surface et l’anisotropie cine´tique. La premie`re
donne lieu a` une rigidite´ de l’interface variable selon les directions de sa normale,
tandis que la seconde joue un roˆle similaire sur les vitesses de croissance a` sous-
refroidissement fixe´ ou sur le sous-refroidissement a` vitesse de croissance fixe´e
(cf. paragraphe 1.2.1). Ces deux anisotropies coexistent pour chaque mate´riau
de manie`re plus ou moins prononce´e [?]. Comme pour les syste`mes physiques
e´voque´s ci-dessus, elles se re´ve`lent indispensables pour la stabilisation des struc-
tures en solidification libre ou directionnelle [?, ?].
L’anisotropie cristalline est la conse´quence du re´seau cristallin adopte´ par les
mate´riaux solides et se manifeste par exemple lors de l’observation d’un flocon
de neige. Bien que le cristal de glace se solidifie en re´seau hexagonal dans un
environnement a` trois dimensions, celui-ci pre´sente une forme e´toile´e bidimen-
sionnelle [?]. Dans le plan du flocon, l’anisotropie de tension de surface domine
et a pour conse´quence la forme branche´e ou` chaque pointe de dendrite croˆıt selon
une direction principale du re´seau. Par ailleurs, l’anisotropie cine´tique engendre
le caracte`re bidimensionnel du cristal en imposant une croissance lente dans la




Fig. 1.4: Manifestation des anisotropies de tension de surface et cine´tique sur les flocons
de neige [?]. La ge´ome´trie des flocons de neige semble eˆtre bidimensionnelle alors que les
cristaux de glace croissent dans un espace tridimensionnel. Dans le plan de croissance
e´toile´e, c’est l’anisotropie de tension de surface qui domine en procurant la syme´trie
hexagonale au cristal. Dans la direction perpendiculaire a` ce plan, la croissance est limite´e
par la cine´tique de croissance due a` l’anisotropie cine´tique.
a b
c d
Fig. 1.5: Diffe´rentes morphologies en solidification directionnelle dues aux effets d’ani-
sotropie. Elles sont produites dans le dispositif expe´rimental pour (a), (b) et (c) et dans
un autre dispositif pour (d) [?, ?]. (a) L’axe [1 0 0] du cristal est oriente´ dans le plan de
l’e´chantillon paralle`lement au gradient thermique. On observe des dendrites syme´triques.
(b) L’axe [1 0 0] est incline´ de 30◦, les dendrites sont alors asyme´triques et incline´es ici
de 17◦. (c) Pour une orientation de 45◦, on obtient un mode dit ”de´ge´ne´re´”. (d) L’axe [1
1 1] est aligne´ avec le gradient de tempe´rature, le front adopte alors la morphologie dite
en ”algues” [?].
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En solidification directionnelle, ou` on force un monocristal a` se solidifier a` une
vitesse impose´e dans un gradient thermique, on trouve e´galement tout un panel
de morphologies te´moignant de l’anisotropie cristalline. En particulier :
• Lorsque la direction [1 0 0] d’un cristal cubique est aligne´e avec le gradient de
tempe´rature, le front s’organise en cellules ou dendrites syme´triques (Fig. ??.a).
• Lorsque la direction [1 1 1] du cristal est aligne´e avec le gradient de tempe´rature,
il n’existe plus, dans une certaine gamme de parame`tre, de dendrites mais un
mode dit en ”algues” compose´ de structures instationnaires [?, ?] (Fig. ??.d).
• Une orientation de l’axe [1 0 0] de 45◦ par rapport au gradient thermique ex-
hibe un mode dit ”de´ge´ne´re´” [?, ?] compose´ de petites structures se coupant en
permanence a` la pointe (Fig. ??.c).
• Lorsque l’axe [1 0 0] du cristal est oriente´ entre 0 et 45◦, le front s’organise
a` nouveau en dendrites asyme´triques, incline´es et pre´sentant des branchements
principalement sur un flanc (Fig. ??.b). Mais le plus e´tonnant provient de la
direction d’orientation de ces dendrites puisqu’elles ne sont ni oriente´es selon
le gradient thermique ni selon la direction [1 0 0] mais selon une direction in-
terme´diaire qui semble varier avec les parame`tres du syste`me [?, ?, ?, ?, ?, ?, ?].
Cette dernie`re caracte´ristique est essentielle car la micro-se´gre´gation observe´e
dans les solides dont de´pendent ses caracte´ristiques physiques sont directement
relie´es aux directions de croissance des structures ainsi qu’a` leur morphologie.
Notre e´tude sera alors de´die´e a` la de´termination de la direction de croissance des
structures de solidification en fonction des divers parame`tres du syste`me et dans




La solidification dirige´e consiste a` faire croˆıtre un solide cristallin depuis un
me´lange liquide dans un gradient de tempe´rature G maˆıtrise´ et a` une vitesse
V controˆle´e. Lors de la croissance, il y a rejet de chaleur latente et de solute´ a`
l’interface liquide/solide dans la phase liquide, puis diffusion dans le liquide et le
solide. L’interface constitue donc une frontie`re e´volutive pour les domaines liquide
et solide. Pour ces raisons, sa dynamique correspond a` un proble`me a` frontie`re
libre.
1.2.1 La mode´lisation
La solidification directionnelle est mode´lise´e par un syste`me d’e´quations diffe´-
rentielles qui expriment les e´volutions des champs de concentration et de tempe´-
rature dans chaque phase ainsi que les relations de passage a` la traverse´e de
l’interface. Elles sont souvent e´tablies dans le cadre des approximations suivantes :
a : l’interface est a` l’e´quilibre thermodynamique local.
b : la diffusion de solute´ dans le solide est ne´gligeable devant celle dans le liquide.
Le champ de concentration est alors gele´ dans le solide.
c : le champ de tempe´rature est conside´re´ comme quasi-statique du fait de la
diffusion rapide de la chaleur en comparaison de celle du solute´.
Nous conside´rons ci-dessous un alliage binaire de concentration initiale c0
dont le diagramme de phase est repre´sente´ sur la figure ??. Sur le sche´ma, m
repre´sente la pente du liquidus et k, le coefficient de partage. Le me´lange est
force´ a` se solidifier selon la direction z a` une vitesse V = V.ez dans un gradient











Fig. 1.6: Diagramme de phase d’un alliage binaire dilue´. T0 est la tempe´rature de fusion
du corps pur. c0 est la concentration du liquide homoge`ne. TL et TS sont les tempe´ratures
du liquidus et du solidus a` la concentration c0. La pente du liquidus est m et k de´signe
le coefficient de partage, rapport des pentes du solidus et liquidus.
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L’hypothe`se (c) indique que le facteur limitant pour la croissance est la dy-
namique de diffusion du solute´. L’hypothe`se (b) implique alors une dynamique
de diffusion/advection de la concentration dans la phase liquide. En nous plac¸ant
dans la re´fe´rentiel du laboratoire anime´ d’une vitesse de translation −V par rap-
port a` celui du liquide, ces hypothe`ses impliquent :
∂c
∂t
= D4c+ V ∂c
∂z
(1.1)
ou` D est le coefficient de diffusion solutale.
De meˆme, l’hypothe`se (b) conduit a` une e´quation de bilan au niveau de l’in-
terface entre le rejet de solute´ et sa diffusion dans le liquide :
D∇c|i.n = (ci − cs)Vi.n (1.2)
ou` le membre de droite symbolise le rejet et le membre de gauche, la diffusion.
On indice par i les grandeurs relatives a` l’interface et n de´signe la normale a`
l’interface.
L’hypothe`se (a) permet de pre´ciser l’e´tat thermodynamique a` l’interface par
l’e´quation de Gibbs-Thomson ainsi qu’une relation donnant la concentration a`
l’interface (Fig. ??) :
Ti = T0 −mci − γ T0
QR
(1.3)
cs = kci (1.4)
L’e´quation de Gibbs-Thomson (1.3) de´crit l’e´cart de la tempe´rature de l’in-
terface a` la tempe´rature de fusion T0 du corps pur. Cette diffe´rence est due a`
deux effets : le premier terme mci (Fig. ??), traduit la pre´sence de solute´ ou` m
est la valeur absolue de la pente du liquidus ; le second terme γ T0QR , est relatif
a` la courbure de l’interface ou` γ repre´sente la tension superficielle, Q la chaleur
latente par unite´ de volume et R le rayon de courbure positif lorsque le solide
bombe vers le liquide.
Ce groupe d’e´quations est comple´te´ par la condition aux limites de concen-
tration loin de l’interface : c = c0 a` z =∞.
L’e´cart a` l’e´quilibre thermodynamique est mode´lise´ par l’introduction dans
l’e´quation de Gibbs-Thomson du sous refroidissement cine´tique Vi.n/µ :





ou` Vi.n est la vitesse normale de l’interface et µ le coefficient cine´tique.
1.2.2 Analyse qualitative
Ce syste`me d’e´quations permet de re´soudre le champ de concentration pour un
front plan pousse´ a` une vitesse V puis d’en effectuer l’e´tude de stabilite´ line´aire.
Celle-ci montre que le front plan est instable pour des vitesses supe´rieures a` une
certaine vitesse critique, Vc [?]. Ceci correspond a` un effet de resserrement de
lignes d’iso-concentration suite a` une perturbation du front. Le flux de diffusion
de concentration est alors augmente´ ce qui par la relation (1.2) a pour conse´quence
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d’accroˆıtre l’avance´e du front (Fig. ??). La diffusion a donc un effet de´stabilisant.
En revanche, le gradient thermique, qui impose des isothermes planes a` l’avant du
front, a un effet stabilisant. La tension superficielle stabilise e´galement le front en
rendant couˆteux en terme de sous-refroidissement le de´veloppement de l’aire de
l’interface. A l’issue de l’instabilite´ primaire, le front se restabilise par des effets
non-line´aires en un re´seau de structures appele´es cellules (Fig. ??.a). Lorsqu’on
augmente encore la vitesse, les flancs des cellules deviennent a` leur tour instables
et pre´sentent des branchements re´pe´titifs qui de´filent le long de leur flancs. Les
structures ainsi forme´es sont appele´es dendrites (Fig. ??.b).
Fig. 1.7: Front plan de solidification perturbe´. En situation instable, les lignes d’iso-
concentration sont resserre´es au niveau de la bosse. Elles facilitent ainsi le de´gagement
de solute´ ce qui favorise la croissance.
a b
Fig. 1.8: Formes courantes du front de solidification restabilise´. (a) Cellules pour le
succinonitrile a` basse vitesse V = 5µm.s−1. (b) Dendrites lorsque la vitesse est plus
importante, V = 40µm.s−1. On note l’apparition de branchement late´raux. Les deux
images sont obtenues pour G = 140K.cm−1.
Trois e´chelles de longueurs e´mergent du mode`le de croissance :
• La longueur de diffusion ld = D/V qui est la taille sur laquelle la diffusion
l’emporte sur l’advection. C’est e´galement la taille du bourrelet de solute´ rejete´
a` l’avant du front plan lors de son avance´e.
• La longueur thermique lT = 4T0G qui correspond a` la distance sur laquelle la
tempe´rature change de 4T0 = 1−kk mc0 (Fig. ??).
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• La distance capillaire d0 = γT04T0Q qui jauge les effets de tension de surface.
En the´orie, le front plan est instable pour des valeurs de ld comprises entre d0
qui est de l’ordre de 10−8m et lT qui est de l’ordre de 10−3m. Il est donc suscep-
tible de ge´ne´rer des tailles sur une plage d’extension relative 105. D’un point de
vue nume´rique, il devient alors assez difficile et tre`s couˆteux en temps de calcul de
re´soudre le syste`me sur toutes ces e´chelles de longueur. Il est notamment de´licat
de re´soudre l’e´paisseur de l’interface. Il y a encore une dizaine d’anne´es, il e´tait
impossible de calculer comple`tement une seule dendrite en trois dimensions avec
des parame`tres re´alistes. Actuellement, les me´thodes de champ de phase [?] qui
consistent a` e´paissir artificiellement l’interface pour mieux simuler sa dynamique,
permettent de re´soudre de nombreux proble`mes de solidification [?, ?].
Bien que l’analyse line´aire du mode`le pre´voie une gamme de tailles de den-
drites tre`s e´tendue, les tailles observe´es expe´rimentalement ne sont pas aussi
varie´es. La diffe´rence entre la gamme de tailles observe´e et la gamme pre´dite
s’explique en partie par les instabilite´s secondaires subies par les structures (cf.
chapitre 5).
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1.3 L’anisotropie en solidification directionnelle
De nombreux de´veloppements the´oriques ont e´te´ mene´s dans les anne´es 1980
en solidification libre ou` ni le gradient thermique, ni la vitesse de croissance ne
sont impose´s. Ces mode`les [?, ?, ?, ?, ?] indiquent qu’en absence de tension su-
perficielle, il n’existe pas de formes dendritiques stationnaires de l’interface. En
pre´sence de tension superficielle, le syste`me posse`de une infinite´ de solutions. Ce
n’est qu’en introduisant l’anisotropie capillaire dans le mode`le the´orique qu’on
se´lectionne une unique solution stable [?].
En solidification directionnelle, une tre`s faible anisotropie capillaire effective
dans le plan de croissance (voir chapitre 2) a pour conse´quence de de´stabiliser le
front dendritique en mode dit en ”algues” ou en doublons [?, ?, ?]. A plus haute
anisotropie, le front pre´sente une structuration dendritique stationnaire.
L’anisotropie joue donc un roˆle capital dans l’existence meˆme de la den-
drite. Au dela`, il apparaˆıt sur la figure 1.5 que l’anisotropie a aussi un im-
pact tre`s grand sur les directions de croissance et les formes des structures.
Afin de mesurer qualitativement son importance en solidification directionnelle,
nous de´crivons ci-dessous la modification apporte´e par l’anisotropie cristalline
a` la mode´lisation pre´sente´e dans le paragraphe pre´ce´dent, en prenant l’exemple
spe´cifique du mate´riau utilise´ dans l’expe´rience, le succinonitrile.
1.3.1 Modifications dues a` l’anisotropie
L’anisotropie cristalline intervient au niveau de l’e´quation de Gibbs-Thomson
et a essentiellement un effet sur la tension de surface γ et sur le coefficient
cine´tique µ, tous deux de´pendant de l’orientation de la normale n a` l’interface
par rapport au re´seau cristallin.
L’e´quation de Gibbs-Thomson est le fruit d’une minimisation de l’e´nergie
libre du syste`me ou` l’e´nergie de surface s’e´crit dans le cas isotrope
∫
γdS pour
une surface S entre les deux phases. Lorsqu’on prend en compte l’anisotropie de la
tension de surface, le terme
∫
δγdS s’ajoute au terme pre´ce´dent ou` δγ repre´sente
la variation de tension de surface.
Pour le calculer, on se place a` trois dimensions ou` (x1,x2) repre´sentent les axes
curvilignes principaux de la surface ayant pour origine le point O. Chaque point
de la surface est repe´re´ par les angles θ1 et θ2 et pre´sente les rayons de courbure
associe´s R1 et R2 (Fig. ??). On conside`re alors une de´formation de l’interface
autour du point O (Fig. ??) repre´sente´e par la distance ξ(x1, x2) entre l’interface



















En inte´grant par partie et en remarquant que les termes de bords s’annulent en
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L’e´quation de Gibbs-Thomson corrige´e vaut alors :


















Fig. 1.9: Repre´sentation a` deux dimensions des effets d’une e´volution de l’interface.
Cela implique une e´le´vation ξ dans la direction normale a` xi. Le calcul montre que la




1.3.2 Mode´lisation de l’anisotropie
A deux dimensions et par des conside´rations de syme´trie lie´es a` la ge´ome´trie
d’un re´seau carre´, la tension de surface est souvent mode´lise´e par :




ou` nx et ny sont les composantes dans la base (x, y) de la normale n a` l’interface,
γ′0 la tension de surface moyenne et ′ le facteur, positif, d’anisotropie de tension
superficielle. On nomme θ l’angle entre n et x : n.x = cos(θ). On obtient alors :
γ(θ) = γ0(1 + c cos 4θ)
ou` γ0 = γ′0(1 + 3′/4) et c = ′/(4 + 3′). Alors, la contribution dans l’e´quation




= γ0(1− 15c cos 4θ) (1.6)
En solidification libre i. e. en milieu me´tastable sous-refroidi sans gradient
de tempe´rature, on conside`re que les dendrites croissent dans le direction ou` le
coefficient γ + ∂
2γ
∂θ2
, appele´ aussi rigidite´ de l’interface, est minimal. Celle-ci est
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souvent la direction [1 0 0], mais il a e´te´ montre´ re´cemment que des termes addi-
tionnels dans le de´veloppement de γ(n) peuvent conduire a` d’autres conclusions
[?].






(1− k cos 4θ) (1.7)
D’autres types de mode´lisation existent [?]. Les deux anisotropies coexistent
au sein des mate´riaux, mais leurs effets conjugue´s sont difficiles a` e´valuer. T. Ihle
montre que lorsque les positions des minima des anisotropies de tension de sur-
face et cine´tique sont diffe´rentes de pi/4, la direction de croissance des dendrites
peut eˆtre impose´e par la direction du minimum du coefficient cine´tique [?] plutoˆt
que par la direction du minimum de la rigidite´ de surface. Il observe meˆme des
oscillations entre les deux directions.
Nous donnons ci-dessous pour certains mate´riaux, les valeurs des coefficients
de tension superficielle entre solide et liquide, des coefficients cine´tiques et de
leurs anisotropies respectives (Tab. ??).
Mate´riaux Tension Anisotropie Coefficient Anisotropie
de surface superficielle cine´tique cine´tique
(J.cm−2) (%) (µm.s−1K−1) (%)
SCN 8.9× 10−7 [?] 0.5 [?, ?] faible ?
PVA 2.8× 10−7 [?] 0.6 [?] 5 [?] fort ?
H2O 2.8× 10−6 [?] 0.1 a` 0.3 [?] faible ?
CBr4 6.6× 10−7 [?] 0.4 [?] 0.8 [?] 220 [?] 12 [?]
Tab. 1.1: Tableau re´capitulatif des valeurs des tensions de surface entre solide et liquide,
des coefficients cine´tiques et de leurs anisotropies respectives.
D’autres valeurs sont connues pour les me´taux [?, ?, ?, ?], mais celles repre´sente´es
ci-dessus suffisent pour remarquer que les anisotropies de tension de surface
sont tre`s faibles. Cependant, les remarques faites au paragraphe 1.3.2 sur les
conse´quences morphologiques d’une variation de la direction d’anisotropie montrent
que l’anisotropie, bien que faible, joue un grand roˆle, notamment a` l’e´chelle
me´soscopique des dendrites.
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1.4 Conclusion
L’anisotropie est pre´sente dans un grand nombre de syste`mes de croissance,
notamment en solidification cristalline ou` les proprie´te´s physiques de l’interface
entre le liquide et le solide sont modifie´es en fonction de son orientation relative
vis-a`-vis des directions propres du re´seau cristallin. En solidification direction-
nelle, cela conduit a` des morphologies et des directions de croissance des cellules
et dendrites qui varient selon l’orientation du cristal vis-a`-vis de la direction du
gradient thermique impose´. Pour autant, les variations quantitatives induites par
anisotropie semblent ne´gligeables dans le mode`le de croissance d’interface. Ceci
nous conduit a` proposer ici une e´tude expe´rimentale de´taille´e visant a` comprendre
et caracte´riser la direction de croissance des cellules et dendrites lorsque les axes
du cristal et la direction du gradient thermique forment un angle non nul. Les





L’e´tude de la solidification directionnelle vise, outre un aspect purement fon-
damental, a` comprendre comment se solidifient les alliages me´talliques en pre´sence
d’un gradient de tempe´rature. Or, l’e´tude de la solidification de me´taux n’est pas
chose aise´e. Elle demande un appareillage lourd et sophistique´ pour deux raisons :
la tempe´rature de fusion des me´taux est ge´ne´ralement tre`s e´leve´e (plusieurs cen-
taines de kelvins) et ils sont opaques a` la lumie`re. Il est alors difficile de suivre
in-situ la dynamique de l’interface sans dispositifs encombrants et couˆteux. Il a
ainsi paru utile de trouver des mate´riaux de substitution aux me´taux, permet-
tant d’observer en temps re´el des comportements similaires avec un dispositif
expe´rimental plus le´ger.
Ce chapitre est principalement axe´ sur la description des mate´riaux mode`les
et du dispositif expe´rimental utilise´s ici pour conduire l’e´tude. Il se compose
de plusieurs parties dont la premie`re de´taille les mate´riaux utilise´s pour nos
expe´riences a` savoir principalement le succinonitrile et secondairement l’acide
pivalique et l’eau. La seconde partie de´crit la me´thode de fabrication des e´chantil-
lons minces utilise´s pour l’obtention d’une croissance bidimensionnelle. Les deux
parties suivantes sont compose´es de la pre´sentation du dispositif expe´rimental
classique et de la me´thode de se´lection de l’orientation cristalline. Afin de mener
les expe´riences sur les directions de croissance des structures, nous apportons,
dans la cinquie`me partie, certaines modifications au syste`me expe´rimental exis-
tant. Enfin, la dernie`re partie est consacre´e a` l’identification des variables du




Les cristaux plastiques comme le succinonitrile, l’acide pivalique ou le tetra-
bromure de carbone ont une tempe´rature de fusion basse et sont transparents.
Ceci en fait de bons candidats pour une observation in situ de l’interface de so-
lidification.
Dans cette e´tude, nous avons utilise´ tre`s largement un alliage de succinonitrile,
mais aussi quelquefois, des alliages d’acide pivalique ou d’eau. Nous pre´sentons
ci-dessous les caracte´ristiques physiques de chacun.
2.1.1 Le succinonitrile
Le succinonitrile est un cristal plastique transparent de formule chimique
NCCH2CH2CN et dont la structure cristalline est cubique centre´e. A pres-
sion ambiante, sa tempe´rature de fusion de corps pur est T0 = 58.1◦C [?].
Par ailleurs, sa cine´tique d’attachement est suffisamment rapide pour conduire,
aux tempe´ratures ambiantes, a` une interface rugueuse. Il pre´sente ainsi les ca-
racte´ristiques essentielles pour simuler la croissance des me´taux tout en s’affran-
chissant des inconve´nients lie´s aux tempe´ratures e´leve´es ou aux me´thodes d’ob-
servations de´licates.
Le succinonitrile est fourni par le fabricant Sigma Aldrich. Nous l’utilisons
tel quel ce qui garantit un me´lange identique d’expe´riences en expe´riences. Ce
me´lange contient majoritairement 0.4% d’e´thyle`ne et ne re´ve`le par RMN ou SIR
aucune liaison chimique relative a` une autre impurete´ [?].
L’anisotropie de tension de surface du succinonitrile est tre`s faible (0.5%) et
sa tension de surface γ0 vaut 8.9×10−7J.cm−2. Le coefficient de diffusion solutale
D de notre solute´, a e´te´ mesure´ a` la valeur [?] :
D = 1.35× 10−5cm2.s−1
2.1.2 L’acide pivalique
L’acide pivalique est e´galement un cristal plastique transparent, de formule
chimique (CH3)3CCO2H. Il se solidifie en un re´seau cubique face centre´e. A pres-
sion ambiante, sa tempe´rature de fusion de corps pur est T0 = 35◦C. Il pre´sente
par ailleurs une cine´tique d’attachement plus lente que le succinonitrile et qui
conduit, a` haute vitesse de croissance, a` des dendrites facette´es [?, ?]. L’aniso-
tropie de tension de surface est mal connue. Dans la litte´rature, sa valeur s’e´tend
entre 0.6% [?] et 5% [?]. Elle est tout de meˆme diffe´rente de celle du succinonitrile
tandis que sa tension de surface est trois fois plus faible, γ0 = 2.8× 10−7J.cm−2.
L’acide pivalique est fourni par Sigma Aldrich a` une purete´ annonce´e de
99.9%. Il est souvent utilise´ dans la litte´rature avec comme solute´ l’e´thanol, pour
lequel de nombreuses valeurs du me´lange sont tabule´es [?, ?, ?, ?]. Ici, nous avons
re´alise´ le me´lange avec 0.5% d’e´thanol en volume. La tempe´rature de fusion ob-
tenue est 30◦C. Le coefficient de diffusion a e´te´ mesure´ par P. Bouissou [?] :




La croissance des deux mate´riaux pre´ce´dents pre´sente peu d’inte´reˆt propre
hormis pour les e´tudes mode`les de laboratoire. En revanche, le troisie`me corps
utilise´, l’eau, s’ave`re omnipre´sent dans la vie courante.
Les proprie´te´s de l’eau diffe`rent largement de celles des deux autres mate´riaux.
En particulier, l’eau se solidifie en un re´seau hexagonal qui conduit a` des germes
de solidification a` six branches au lieu de quatre pour un re´seau cubique. Par
ailleurs, sa direction de croissance [0 0 0 1] est fortement pilote´e par la cine´tique
alors que dans le plan (0 0 0 1), la diffusion domine.
Nous utilisons comme solute´ un sucre, le glucose, les grandeurs caracte´ristiques
des me´langes eau-glucose e´tant bien re´pertorie´es dans la litte´rature [?, ?].
D’un point de vue pratique, le point de fusion de l’eau pure, 0◦C, impose un
syste`me de refroidissement spe´cifique qui sera expose´ au paragraphe 2.3.1.
Nous diluons le glucose dans de l’eau distille´e a` une concentration de 0.5% en
masse. La tension de surface est alors γ0 = 2.8×10−6J.cm−2 [?] et la tempe´rature
de fusion, −2◦C. D’apre`s les donne´es de M. F. Butler, le coefficient de diffusion
solutale vaut [?] :




Nous de´crivons ici la fabrication des e´chantillons a` l’inte´rieur desquels les
diffe´rents mate´riaux sont confine´s. Il existe trois cate´gories d’e´chantillons : les
e´chantillons dits ”classiques” utilise´s pour la majorite´ des expe´riences, les e´chan-
tillons spe´ciaux dont l’utilisation vise a` perturber le front localement et les e´chan-
tillons de mesure du gradient de tempe´rature.
2.2.1 Les e´chantillons classiques
Les e´chantillons doivent eˆtre re´sistants, transparents et e´tanches. Cette der-
nie`re proprie´te´ est notamment ne´cessaire pour des raisons de se´curite´ lie´es a` la
nature toxique du succinonitrile. Il faut aussi qu’ils soient tre`s bons conducteurs
thermiques et qu’ils soient peu encombrants. Par ailleurs, nous souhaitons nous
affranchir des effets de convection en phase liquide qui occasionneraient des va-
riations de concentration a` l’avant de l’interface et perturberaient la solidification
[?, ?, ?, ?, ?]. Pour cela, nous fabriquons des e´chantillons suffisamment minces
pour inhiber les courants convectifs. Ces e´chantillons, mimant une croissance
bi-dimensionnelle sans convection, se rapprochent ainsi des expe´riences de solidi-
fication en micro-gravite´ encourage´es par le CNES.
Ainsi, nous utilisons deux plaques de verre de dimension (200×50×0.8mm3) et
(150×45×0.5mm3) entre lesquelles le mate´riau est emprisonne´. Nous controˆlons
l’e´tat des areˆtes qui peuvent eˆtre source de fractures une fois l’e´chantillon sollicite´
en tempe´rature. Pour parer a` cela, nous les ponc¸ons avec du papier de verre afin de
diminuer la taille des aspe´rite´s. Apre`s nettoyage, nous espac¸ons les deux plaques
de verre sur leurs longueurs par des cales de Mylar d’e´paisseur controˆle´e (de 50µm
a` 100µm). Nous disposons e´galement deux petites cales aux extre´mite´s afin de
re´duire la flexion des plaques (Fig. ??). Apre`s avoir serre´ l’ensemble du disposi-
Fig. 2.1: Sche´ma d’un e´chantillon. Les deux plaques de verre sont espace´es de 50µm
a` 100µm par des cales de Mylar. Les deux longueurs sont ensuite scelle´es par de la
colle Araldite. Une fois l’e´chantillon rempli par capillarite´ du mate´riau liquide, il est clos
herme´tiquement sur ses largeurs.
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tif, nous collons les deux longueurs de l’e´chantillon avec de l’Araldite re´sistant a`
hautes tempe´ratures. Les deux largeurs ne sont pas colle´es afin de pouvoir inse´rer
le mate´riau sous forme liquide.
Une fois l’ensemble sec, 24h plus tard, nous remplissons par capillarite´ l’espace
libre entre les plaques de verre avec le mate´riau liquide, a` 65◦C pour le succi-
nonitrile, a` 45◦C pour l’acide pivalique et a` tempe´rature ambiante pour l’eau.
Pour les deux premiers mate´riaux, le remplissage s’effectue a` l’aide d’un disposi-
tif chauffant spe´cifique. Une fois la totalite´ du volume entre les plaques de verre
remplis, les e´chantillons de succinonitrile et d’acide pivalique sont ramene´s a` la
tempe´rature ambiante ou` ils se solidifient. L’exce`s de produit laisse´ lors du rem-
plissage sur les largeurs des plaques de verre est alors enleve´. Une fois l’e´chantillon
propre, les deux largeurs sont alors scelle´es a` l’Araldite. Pour l’eau, le protocole
est diffe´rent, car il serait difficile de coller les deux largeurs alors que l’eau est
encore liquide. Il serait tout aussi complique´ de coller l’e´chantillon refroidi en
dessous de 0◦C car le temps de se´chage serait alors fortement augmente´. Nous
choisissons donc de laisser les deux largeurs a` l’air libre pour les e´chantillons d’eau
sucre´e.
2.2.2 Les e´chantillons spe´ciaux
Outre les e´chantillons classiques, d’autres e´chantillons plus originaux ont e´te´
confectionne´s dans le but de permettre l’excitation locale du front par perturba-
tions thermiques. Pour cela, un fil e´lectrique est inse´re´ sur toute la longueur de
l’e´chantillon afin d’exciter le front par effet Joule.
Les fils utilise´s ont un diame`tre de 15 a` 25µm. Chaque fil est soude´ a` ses
extre´mite´s a` un fil e´lectrique plus gros de manie`re a` faciliter les raccords e´lectriques
exte´rieurs. Lors de la mise en place des cales de Mylar de 50µm, ce fil est tendu
entre les deux plaques de verre de manie`re a` eˆtre le plus rectiligne possible. Il
est alors colle´ au niveau des deux points de soudure sur les plaques de verre en
prenant garde a` ce que la hauteur forme´e de la soudure et de la colle ne de´passe
pas la hauteur de la lame supe´rieure de verre. Il est ensuite rempli de manie`re
classique puis scelle´ (Fig. ??).
2.2.3 L’e´chantillon de mesure
Deux thermocouples ont e´te´ inse´re´s dans un e´chantillon afin de mesurer la
distribution de tempe´rature et acce´der a` la valeur du gradient de tempe´rature G.
Deux thermocouples de type K avec une teˆte de diame`tre 25µm sont ainsi place´s
dans l’e´chantillon tandis que leurs quatre fils sortant sont fixe´s par collage. Les
thermocouples sont positionne´s de manie`re a` ce que l’e´chantillon, tel quel puis




Fig. 2.2: Echantillon spe´cial. Il s’agit d’un e´chantillon a` l’inte´rieur duquel un fil
me´tallique est inse´re´ par collage sur le verre. Le fil permet d’exciter le front localement
en envoyant des signaux de tension, a` courant fixe´.
Fig. 2.3: Echantillon de mesure. Il s’agit d’un e´chantillon contenant deux thermocouples
permettant la mesure de la tempe´rature dans l’e´chantillon puis du gradient thermique
G.
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2.3 Le dispositif expe´rimental classique
L’observation in situ de l’interface de solidification ne´cessite un dispositif
expe´rimental capable de ge´ne´rer un gradient de tempe´rature et de de´placer l’e´ch-
antillon tout en visualisant l’interface. Le dispositif original de croissance direc-
tionnelle a e´te´ introduit par K.A. Jackson, J. D. Hunt et H. Brown [?]. Au de´but
de la the`se, un tel dispositif existait, mis au point par A. Pocheau, J. Minelli et
M. Georgelin [?] qu’il a fallu cependant adapter aux besoins de nos expe´riences
sur les directions de croissance. Nous pre´senterons les modifications apporte´es au
syste`me au paragraphe 2.5.
Fig. 2.4: Sche´ma du dispositif expe´rimental. Le pousse-e´chantillon est mis en mouvement
par une vis sans fin qui est mue par un moteur a` micro-pas.
Le principe du dispositif expe´rimental peut se re´sumer assez simplement :
pousser a` vitesse controˆle´e un e´chantillon dans un gradient thermique maˆıtrise´
autorisant la visualisation. Ceci conduit au dispositif expe´rimental dont le sche´ma
de base est reporte´ en figure ??. Sa description de´taille´e est rapporte´e dans l’ar-
ticle [?] et dans la the`se de M. Georgelin [?]. Nous le de´crivons ci-dessous avec
les autres moyens techniques utilise´s.
2.3.1 Le syste`me thermique
Le syste`me doit produire un champ thermique de gradient constant dans
l’e´chantillon et incluant le point de fusion du mate´riau. Pour cela, l’e´chantillon
est mis en contact avec des e´le´ments froids d’un cote´, et chauds de l’autre, distants
d’un gap d (Fig. ??).
La partie chaude est obtenue graˆce a` des feuilles de re´sistance e´lectrique empri-
sonne´es dans des blocs de cuivre. Le contact thermique entre le me´tal et les feuilles
de re´sistance est assure´ par de la graisse haute tempe´rature. Les re´sistances sont
controˆle´es et alimente´es par des re´gulateurs Eurotherm. Ainsi, un thermocouple
loge´ dans les blocs fournit la tempe´rature de chauffage au syste`me de re´gulation
qui, via un algorithme PID, maintient celle-ci constante et e´gale a` la consigne.
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Fig. 2.5: Dispositif pour la cre´ation du gradient thermique. L’e´chantillon est inse´re´
dans un syste`me de blocs me´talliques, chauds et froids, assurant un tre`s bon contact
thermique. Leurs tempe´ratures sont controˆle´es tre`s pre´cise´ment et les deux ensembles
(chaud et froid) sont espace´s d’une distance d ce qui permet une variation du gradient
thermique G.
La partie froide est constitue´ de blocs me´talliques en dural. A l’inte´rieur de
ces blocs, de l’eau refroidie circule a` l’aide d’une pompe re´frige´rante exte´rieure
dans le but d’e´vacuer la chaleur de´gage´e par les e´le´ments Peltier loge´s dans ces
blocs. Ceux-ci sont commande´s par des re´gulateurs identiques a` ceux employe´s
pour le chauffage. Le syste`me de re´gulation permet un controˆle des tempe´ratures
a` 0.1◦C pre`s. Pour varier d, on inse`re diffe´rentes tailles de cales de Plexiglas entre
les blocs chauds et froids.
Le syste`me thermique est par ailleurs utilise´ de manie`re adapte´e a` chaque
mate´riau :
• Pour le succinonitrile, les tempe´ratures sont fixe´es en ge´ne´ral a` 100◦C et 10◦C.
Pour un gap d de 5 a` 10mm, ceci conduit a` des gradients variant de 70K.cm−1 a`
140K.cm−1.
• Pour l’acide pivalique, les gradients recherche´s sont plus faibles de manie`re
a` conserver une vitesse de de´stabilisation du front plan de l’ordre de quelques
µm.s−1. Les blocs sont a` tempe´rature de 55◦C et 10◦C et engendrent un gradient
thermique G = 45K.cm−1.
• Pour le me´lange eau-glucose, la re´alisation du gradient thermique est plus
de´licate car le me´lange se solidifie aux alentours de −2◦C. Ceci requiert de re-
froidir les fours tre`s en dessous de 0◦C, chose impossible avec de l’eau dans le
syste`me de refroidissement. Cela conduit a` utiliser l’alcool comme fluide frigori-
fique avec pour re´sultat un refroidissement de la partie froide a` −8◦C. L’autre
four est maintenu a` 9◦C ce qui donne G = 18K.cm−1.
Les gradients de tempe´rature sont mesure´s en translatant l’e´chantillon e´quipe´
des deux thermocouples a` vitesse controˆle´e V (Fig. ??). Ceux-ci fournissent ainsi
sur table trac¸ante l’e´volution de la tempe´rature entre les blocs a` cette vitesse ; on
en de´duit le gradient thermique de l’interface.
2.3.2 Le syste`me de pousse´e de l’e´chantillon
L’e´chantillon doit eˆtre en translation a` vitesse controˆlable dans le re´fe´rentiel
du laboratoire. Pour ge´ne´rer ce mouvement, nous utilisons un moteur pas-a`-pas
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excite´ par une tension en cre´neaux. Le moteur met en rotation un arbre sur lequel
une vis sans fin est fixe´e. Enfin le mouvement de rotation de la vis est transforme´
en translation et pousse l’e´chantillon via le pousse-e´chantillon.
Dans un premier temps, le moteur a` micro-pas est pilote´ par un Apple IIe
qui posse`de une horloge interne et de´livre les cre´neaux de commande. Le moteur
posse`de 6400 pas par tour et les chocs de chaque fin de pas sont amortis par
courant de Foucault. Le pilotage ainsi que le moteur sont suffisamment pre´cis
pour assurer un mouvement quasi-continu.
Le mouvement de rotation de l’arbre entraˆıne une vis a` bille NSK de grande
pre´cision et de pas 5mm. Celle-ci est muni d’un e´crou a` recirculation de billes
relie´ a` un module mobile sur un rail aligne´ avec l’axe de la vis. L’ensemble per-
met ainsi de transformer le mouvement de rotation en translation. Celui-ci est
transmis au pousse-e´chantillon par une tige rigide.
La difficulte´ majeure de la partie me´canique consiste en l’obtention d’une
grande re´gularite´ de translation ne´cessaire a` la re´alisation de vitesses de quelques
µm.s−1 pre´cises a` quelques pourcents sur de longues dure´es.
En trois anne´es de the`se, il a e´te´ ne´cessaire de remplacer certaines pie`ces,
ve´rifier la totalite´ du syste`me me´canique et rechercher tre`s pre´cise´ment la confi-
guration qui minimisait les modulations de vitesse. Leurs mesures se fait a` l’aide
d’un dispositif qui renseigne sur la position du pousse-e´chantillon au cours du
temps. Le dispositif utilise´ est un interfe´rome`tre de Michelson laser. Le corps du
Michelson est solidaire du carter du dispositif. Le miroir mobile est fixe´ sur le
pousse-e´chantillon. Nous avons donc acce`s a` la position de l’e´chantillon via un
interfac¸age sur l’Apple IIe a` une pre´cision suffisante. Une fois le re´glage complet
du syste`me de vitesse re´alise´, la vitesse est controˆle´e a` 3% pre`s sur des dure´es
arbitraires. Les vitesses que nous utilisons lors de nos expe´riences, tous mate´riaux
confondus, s’e´chelonnent de 1 a` 50µm.s−1.
2.3.3 Le syste`me optique
Une des difficulte´s expe´rimentales importantes en solidification directionnelle
consiste en l’obtention d’images de l’interface de bonne qualite´. Une fois l’e´chan-
tillon plonge´ dans le gradient de tempe´rature, le front est localise´ entre les blocs
de tempe´rature. Ceci requiert notamment un dispositif d’e´clairage et d’observa-
tion de bonne qualite´ optique, mais non perturbant.
Une source de lumie`re blanche envoie un faisceau lumineux incident perpendi-
culaire sur l’interface. Celle-ci re´fracte et diffracte la lumie`re et forme une image
sur un dispositif de microscope e´clate´. Celui-ci posse`de une grande frontale per-
mettant une visualisation de´localise´e donc non perturbative du front. Un objec-
tif de 50mm d’appareil photo et un capteur CCD de came´ra vide´o composent
ce dispositif. Le dispositif optique a ne´cessite´ de longs re´glages d’alignements
des diffe´rents composants afin d’obtenir une image du front nette, uniforme´ment
e´claire´e et non de´forme´e.
Deux came´ras diffe´rentes ont e´te´ utilise´es afin de recueillir les images des
fronts : une analogique et une nume´rique. Les images issues de la came´ra analo-
gique sont enregistre´es sur un magne´toscope ou un graveur de DVD puis envoye´es
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simultane´ment ou en diffe´re´ sur un ordinateur Mac G3. La camera nume´rique
permet l’acquisition d’images via un ordinateur Mac G5 et le logiciel BTV pro.
Chaque film est ensuite traite´ sous le logiciel NIH image version 1.63.
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2.4 Se´lection de l’orientation cristalline
Afin de pouvoir e´tudier l’inclinaison des structures de solidification, il faut
de´terminer pre´cise´ment l’orientation cristalline du mate´riau. Pour cela, nous ca-
racte´risons l’orientation du cristal au sein de l’e´chantillon, puis nous pre´sentons
la me´thode permettant de se´lectionner un monograin.
2.4.1 L’orientation cristalline
Les trois mate´riaux e´tudie´s forment des cristaux en phase solide de maille cu-
bique pour les deux mate´riaux plastiques et de maille hexagonale pour l’eau. Ceci
conduit a` une structure solide anisotrope et donc a` des directions spe´cifiques de
croissance. En particulier, pour le succinonitrile, la structure cristalline est de´finie
par un trie`dre pointant les directions principales de la maille cubique e´le´mentaire.
L’axe [1 0 0] de ce trie`dre correspond alors vraisemblablement [?] a` une direction
principale de croissance du mate´riau.
Nous souhaitons re´aliser une e´tude syste´matique des effets de l’orientation de
la direction principale de croissance par rapport a` celle de G. Pour cela, nous
choisissons de tourner la direction de G plutoˆt que celle de l’axe [1 0 0] [?].
Lorsqu’on solidifie un mate´riau sans pre´cautions particulie`res, on observe une
multitude de grains d’orientations cristallines diffe´rentes le long du front. Cepen-
dant, un e´chantillon mono-grain est pre´fe´re´ a` un multi-grains qui occasionnerait
de nombreux changements d’orientation.
2.4.2 De´gazage de l’e´chantillon
Une fois l’e´chantillon rempli par le mate´riau, ce dernier va de´gazer et ge´ne´rer
une grande quantite´ de bulles tre`s geˆnantes pour la solidification et la visualisation
du front. Puisqu’il n’est pas possible de les chasser hors de l’e´chantillon de´sormais
scelle´, il faut donc les confiner dans un coin de celui-ci, hors du champ d’e´tude.
Pour cela, nous disposons de deux me´thodes. La premie`re consiste a` taper tre`s
le´ge`rement sur l’e´chantillon chauffe´ au-dessus du point de fusion du mate´riau,
afin de cre´er des mouvements hydrodynamiques entraˆınant les bulles. La seconde
me´thode utilise la migration des bulles dans un gradient thermique vers le coˆte´
chaud. Ces deux me´thodes permettent d’accumuler les bulles loin de la zone utile
de l’e´chantillon. Toujours est-il que le de´gazage d’un e´chantillon est long. Il faut
en effet recommencer l’ope´ration pendant plusieurs jours avec des phases de repos
assez longues pour permettre a` l’e´chantillon de de´gazer suffisamment.
2.4.3 Me´thode de se´lection d’un grain et de son orientation
Une fois l’e´chantillon de´gaze´, on s’attache a` se´lectionner un grain d’une cer-
taine orientation en pre´vision d’expe´riences cible´es. Le protocole de se´lection de
l’orientation d’un mono-grain est explique´ ci-dessous pour les deux cristaux cu-
biques puis pour l’eau.
Se´lection d’un grain
La premie`re e´tape de la se´lection du grain s’ope`re a` l’exte´rieur du dispositif de
solidification. On place l’e´chantillon sur une plaque chauffante a` une tempe´rature
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supe´rieure au point de fusion du mate´riau puis on le solidifie a` tempe´rature am-
biante hors du contact avec la plaque. On est alors en condition de croissance libre
au centre de l’e´chantillon ou` des germes apparaissent sous forme e´toile´e, chaque
branche pointant a priori une direction pre´fe´rentielle cristalline [?]. On re´pe`te ce-
pendant l’ope´ration jusqu’a` l’obtention d’une e´toile a` quatre branches re´gulie`res
dont une pointant dans la direction voulue. Nous re´chauffons alors l’e´chantillon
solidifie´ par contact progressif avec la plaque pour fondre le mate´riau jusqu’au
germe se´lectionne´ que l’on fait croˆıtre de nouveau. Celui-ci s’agrandit ainsi par
e´tapes successives jusqu’a` envahir l’ensemble de l’e´chantillon. Nous obtenons alors
un monocristal d’orientation voisine de celle de´sire´e. Ses directions de croissance
sont mesure´es a` une pre´cision de 2◦.
Fig. 2.6: Dendrites croissant a` grande vitesse. Elles pre´sentent en particulier des bran-
chements dans la direction de l’axe [0 1 0] hors du plan de l’e´chantillon. Pour de´terminer
l’orientation du grain, on mesure d’abord les angles de plusieurs dendrites afin de s’assu-
rer de l’absence de joints de grains puis on moyenne les angles obtenus afin de de´terminer
l’orientation de´finitive. Ici l’orientation des dendrites mesure´e par rapport a` V est 20.3◦
a` 0.2◦ pre`s.
Mesure de l’orientation
Une meilleure pre´cision sur l’orientation et sur la direction des autres axes
principaux est cependant ne´cessaire. Pour cela, nous plac¸ons l’e´chantillon dans le
dispositif expe´rimental et nous re´alisons une solidification rapide en refroidissant
de manie`re externe l’e´chantillon par souﬄage. Le front se de´stabilise alors rapi-
dement en dendrites de grandes vitesse de croissance (environ 500µm.s−1). On
se retrouve alors a` nouveau en croissance quasi-libre. L’observation des branche-
ments hors du plan de l’e´chantillon permet de ve´rifier si l’orientation de l’axe [0
1 0] est bien perpendiculaire au plan de l’e´chantillon (Fig. ??). On valide alors le
grain ; a` de´faut, on l’annihile. On conc¸oit ainsi que l’obtention d’un grain est une
ope´ration longue et de´licate et qu’il est complique´ d’obtenir une orientation vou-
lue a` l’avance. La mesure de l’orientation obtenue par cette me´thode est pre´cise
a` 0.2◦.
Se´lection de l’orientation pour l’eau
Le protocole de´crit ci-dessus est valable pour le succinonitrile et pour l’acide
pivalique, mais n’est pas appliquable a` l’eau car il est difficile techniquement
30
2.4. Se´lection de l’orientation cristalline
de conserver des e´chantillons a` l’e´tat solide dans une pie`ce a` tempe´rature am-
biante. Pour ce mate´riau, nous ne se´lectionnons donc pas de grain avant une
expe´rience. Le grain d’e´tude est alors choisi in situ parmi les nombreux grains
ge´ne´re´s au hasard. Cependant, comme il n’est pas possible ici de refroidir bru-
talement l’e´chantillon pour obtenir une croissance rapide, l’orientation du grain
n’est connue qu’a` environ 2◦ pre`s. Son suivi est tre`s difficile et il est complique´
de re´aliser des expe´riences longues e´tant donne´e l’e´volution des joints de grain.
Sa dynamique propre est enfin perturbe´e par celle des autres grains de sorte que




2.5 Dispositif expe´rimental adapte´
Le syste`me de solidification directionnelle que nous venons de pre´senter est
de´die´ a` l’e´tude des structures de croissance pour des orientations de grain donne´es.
Son utilisation a` l’e´tude des directions de croissance pour des orientations diverses
ne´cessite d’y apporter des modifications de´crites ci-dessous. Celles-ci consistent
a` varier de manie`re controˆle´e la direction du gradient thermique ou de l’axe de
l’e´chantillon.
2.5.1 Modification du champ thermique
Modifier l’orientation du gradient thermique commande de tourner la direc-
tion des fours. Or, ceux-ci sont usine´s et encastre´s pre´cise´ment dans le baˆti de
l’expe´rience afin de de´finir des surfaces paralle`les et coplanaires entre fours chaud
et froid et entre surfaces supe´rieure et infe´rieure. Dans le cadre du montage ac-
tuel, il n’est donc pas possible de les tourner. Plutoˆt que d’en rebaˆtir de nouveaux
pour chaque nouvelle direction choisie, il est apparu plus versatile de leur affec-
ter des extensions prolongeant par conductivite´ les fours jusqu’a` une nouvelle
ge´ome´trie adapte´e. Les e´le´ments thermiques existants ont une base carre´e. Des
plaques en cuivre sont alors fabrique´es a` l’atelier pour s’adapter exactement sur
ces surfaces mais en pre´sentant une excroissance triangulaire correspondant a` la
nouvelle orientation souhaite´e (Fig. ??). Ces plaques, facilement interchangeables,
sont au nombre de quatre pour chaque orientation. Sept jeux de plaques ont e´te´
utilise´s pour obtenir des angles de 5◦, 10◦, 20◦, 30◦, 45◦, 60◦ et 85◦.
a b
Fig. 2.7: Modification du dispositif thermique. (a) De´tail d’une extension adaptable sur
un four chaud permettant d’orienter G. (b) Adaptation des extensions en cuivre dans le
dispositif. Le contact thermique entre les plaques et les blocs me´talliques se fait avec de
la graisse thermique. Les fours sont toujours espace´s de la distance d.
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Par ailleurs, trois autres jeux, dont la forme sera donne´e au chapitre 6, ont
e´te´ usine´s pour permettre les expe´riences en front courbe´ et a` gradient thermique
non constant spatialement. Au total, quarante pie`ces ont e´te´ fabrique´es a` l’ate-
lier avec un e´tat de surface particulie`rement soigne´ afin d’assurer un tre`s bon
contact thermique entre les fours et leurs extensions. Par ailleurs, pour optimiser
la diffusion de la chaleur, de la graisse thermique haute tempe´rature est de´pose´e
au contact entre les blocs et les plaques. Des pie`ces en Plexiglas sont usine´es en
conse´quence pour imposer entre les nouvelles frontie`res des fours les valeurs de
l’espacement d utilise´es en front horizontal et obtenir ainsi les gradients souhaite´s
(Fig. ??).
Le seul inconve´nient occasionne´ par les plaques est l’e´paisseur qu’elles ajoutent
a` chaque bloc me´tallique d’origine. Ceci n’est pas proble´matique pour les blocs
me´talliques supe´rieurs qui sont rigidement fixe´s sur le carter du dispositif. En
revanche, les blocs infe´rieurs sont pose´s sur des ressorts afin de permettre une
auto-adaptation aux diffe´rences d’e´paisseur des e´chantillons et assurer en toute
circonstance un bon contact thermique. Ce de´placement faible, de l’ordre de 2mm,
est re´duit par l’utilisation des plaques. Les ressorts ont une rigidite´ suffisamment
faible pour ne pas trop contraindre les e´chantillons au risque de les voir rompre.
Or, lorsque nous ajoutons les plaques de cuivre, ce degre´ de liberte´ se re´duit : il
y a alors moins d’auto-adaptation et on provoque certaines casses d’e´chantillons.
2.5.2 Modification du grain
Les plaques d’extension des fours ont pour fonction de modifier l’orientation
du gradient par de grands angles. Il est cependant possible de modifier e´galement
de manie`re fine l’orientation du grain en tournant l’axe de l’e´chantillon par rap-
port a` l’axe de translation du dispositif. Pour cela, nous avons conc¸u des interca-
laires en dural qui se fixent entre le pousse-e´chantillon et l’e´chantillon (Fig. ??.b).
a b
Fig. 2.8: Modifications apporte´es sur le pousse e´chantillon. (a) Vue de dessus du
pousse-e´chantillon. (b) Sche´ma de la cale de rotation offrant un re´glage fin de l’axe
de l’e´chantillon. Trois cales ont e´te´ confectionne´es pour permettre une variation de 1.1◦,
2.2◦, 3◦ ou toutes combinaisons jusqu’a` 4.5◦.
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Nous utilisons ainsi un jeu de trois pie`ces permettant une rotation de 1.1◦, 2.2◦
et 3◦ a` combiner a` loisir. La seule contrainte a` respecter est de ne pas de´passer
4.5◦, angle limite impose´ par construction pour e´viter que l’e´chantillon ne heurte
les bords du carter.
Au total, nous avons ainsi deux possibilite´s de re´glage de l’axe [1 0 0] : par
se´lection du grain et par re´glage de l’axe de l’e´chantillon. Ceci, combine´ a` l’orien-




L’objectif de la the`se consiste a` de´terminer les directions de croissance des
structures de solidification en fonction des diffe´rents parame`tres du syste`me. Nous
rappelons d’abord ceux-ci ci-dessous avant de donner une de´finition pre´cise de la
direction de croissance des structures.
2.6.1 Parame`tres du proble`me
Le syste`me de croissance est re´gi par de nombreux parame`tres tels que c0 la
concentration initiale en solute´, V la vitesse de pousse´e de l’e´chantillon, G le
gradient de tempe´rature et Λ la taille des structures. Or, en variant l’orientation
du grain vis-a`-vis de G, nous ajoutons des parame`tres d’orientation. Etant donne´
que nous utilisons un me´lange identique de succinonitrile dans les expe´riences, c0
est fixe´ (cf. paragraphe 2.1.1). En nommant a la direction principale de l’aniso-
tropie, nous obtenons les parame`tres d’e´tude suivants :
• Le gradient de tempe´rature G.
La direction et le module de G sont fixe´s par l’orientation des fours et leur
espacement.
• L’ouverture Θ0.
L’angle d’ouverture Θ0 correspond a` l’angle forme´ par les directions de a et
de G : Θ0 = (na,nG) avec nG = G/G et na = a/a.
• La vitesse normale VG.
Le front moyen reliant les pointes de dendrites est en pratique proche d’une
isotherme. Il est ainsi normal a` G et forme donc, pour un champ thermique tourne´
par rapport a` la configuration usuelle, un angle avec la direction de pousse´e V de
l’e´chantillon vis-a`-vis du carter (Fig. ??). V se de´compose en une vitesse normale
au front VG et une vitesse tangentielle Vt. Cette dernie`re est sans effet sur la
croissance de l’interface car elle implique seulement un glissement des isothermes
sur elles-meˆmes, alors que VG les translate selon G. Ainsi, la seule composante
pertinente physiquement est la vitesse normale VG.
Fig. 2.9: De´composition de la vitesse de pousse´e V : V = VG.nG+Vt.nt. Seule la vitesse
VG joue un roˆle physique sur le front. Ici Θ0 = 30.6◦ et V = 30µm.s−1.
35
2. Dispositif expe´rimental
• La taille des structures Λ.
La taille des structures de solidification est connue pour parame´trer, a` Θ0 =
0◦, les formes des cellules ou des dendrites et leur instabilite´s de branchement
[?]. Elle constitue donc vraisemblablement une grandeur cle´ du proble`me. Cette
taille varie le plus souvent le long du front en fonction de l’historique du front
de croissance. Cependant, dans la suite de notre e´tude, sauf au chapitre 6, nous
travaillerons en conditions homoge`nes spatialement, i. e. ou` toutes les dendrites
voisines ont la meˆme taille. On notera ici Λ la distance entre deux pointes me-
sure´es le long du front (Fig. ??.a). Nous verrons cependant au chapitre suivant,
que d’autres de´finitions pertinentes de la distance intercellulaire peuvent eˆtre
propose´es.
2.6.2 La direction de croissance Θ des structures
Lorsque nous plac¸ons un e´chantillon dans le dispositif expe´rimental modifie´
et que nous le poussons a` vitesse V , nous observons la plupart du temps des
structures dendritiques asyme´triques pre´sentant une certaine inclinaison. On note
dans un premier temps Vg la vitesse de croissance de ces structures de´finie comme
le vecteur vitesse de leur pointes par rapport a` la phase liquide au repos. La
direction de croissance est alors de´finie par l’angle Θ = (na,ng) avec ng = Vg/Vg.
La proble´matique de la the`se revient ainsi a` determiner la fonction reliant la
direction de croissance Θ aux parame`tres du syste`mes : Θ(Θ0, G, VG,Λ).
a b
Fig. 2.10: Pre´sentation des diffe´rents parame`tres. Θ0 est l’ouverture entre le gradient
thermique G et la direction privile´gie´e de croissance a. Vg est la vitesse de croissance
des structures de taille Λ dont l’orientation par rapport a` a est donne´e par l’angle Θ. Ici
Θ0 = 30.6◦ et V = 30µm.s−1
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2.6.3 Vitesse de de´rive
Les dendrites et leur direction de croissance e´tant incline´es par rapport a` la
direction de G, elles de´rivent le long du front a` une vitesse Vd, fonction de leur
angle Θ = (na,ng) d’inclinaison avec la direction na : Vd = Vgng.tG. Comme




2.7 Me´thode de mesure
La majorite´ des parame`tres du proble`me sont connus ou facilement mesu-
rables. Apre`s avoir choisi un mode de repre´sentation des fronts, nous donnons
les me´thodes de mesure des parame`tres et les pre´cisions sur chacun d’eux. Enfin,
nous de´taillons la me´thode de mesure de l’angle Θ.
2.7.1 Repre´sentation des fronts
Dans notre dispositif, l’ensemble des fronts que nous visualisons sont incline´s
puisque la direction verticale des images brutes (bords du capteur de la came´ra)
correspond a` l’axe de translation de l’e´chantillon. Or, cette direction n’est pas
pertinente physiquement, a` la diffe´rence de la direction nG du gradient thermique.
Ceci nous conduit a` faire pivoter dorenavant ces images de manie`re a` ce que leur
axe corresponde a` la direction du gradient G. De ce fait, le front moyen devient
paralle`le a` l’axe horizontal des images. Ce faisant, nous perdons l’information sur
la direction de V et sur l’orientation absolue des fours, mais nous gagnons en
lisibilite´ et en homoge´ne´ite´ de pre´sentation (Fig. ??).
a b
Fig. 2.11: Images de dendrites incline´es. (a) Image brute prise avec la came´ra nume´rique.
Les fours, donc le front, sont oriente´s de 29.9◦ par rapport a` l’axe de translation. La
vitesse pertinente pour la croissance est VG = 17.3µm.s−1 alors que la vitesse de pousse´e
vaut V = 20µm.s−1. (b) Image tourne´e de manie`re a` ce que le front moyen, normal au
gradient G, soit horizontal.
2.7.2 Mesure des parame`tres
Outre le gap entre les fours, l’intensite´ du gradient G est impose´e par les
re´gulateurs a` une pre´cision de 0.1◦C pre`s. Le gradient est mesure´ par thermo-
couple a` une pre´cision de 4% dans l’e´chantillon de´crit au paragraphe 2.2.3.
La vitesse V est mesure´e pre´cisement par l’interfe´rome`tre de Michelson et est
donne´e constante au cours du temps a` des modulations maximales de 3% [?].
Ainsi, sa composante sur G, VG est connue a` une pre´cision similaire.
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2.7. Me´thode de mesure
L’angle Θ0 est fixe´ par l’orientation du grain (voir paragraphe 2.4.3) et du gra-
dient thermique (voir paragraphe 2.5.1). La premie`re est mesure´e sous le logiciel
NIH image avec une pre´cision de l’ordre de 0.1◦. La meˆme pre´cision s’applique
a` la mesure de l’orientation de G d’apre`s les images des fronts prises au coeur
de l’e´chantillon sur une zone utile de 2cm, ou` le front est rectiligne. Au total,
l’ouverture Θ0 est de´termine´e a` une pre´cision de 0.2◦.
La mesure de l’espacement intercellulaire Λ s’effectue par le logiciel NIH image
a` une pre´cision de´pendante de la re´solution de l’image traite´e. Celle-ci varie de
manie`re effective de 5µm a` 10µm.
2.7.3 Mesure de Θ
En de´pit du fait que les sillons des dendrites sont produits par croissance, leur
direction diffe`re de la direction de croissance des dendrites. Cette diffe´rence re´sulte
de la dynamique propre des sillons qui les fait e´voluer par refonte, notamment
lorsque des branchements voisins interagissent. Le flanc de la dendrite concerne´e
n’est alors pas rectiligne (Fig. ??), et il devient impre´cis de mesurer l’angle Θ
relatif a` la direction de croissance par cette me´thode, la diffe´rence entre l’angle
ainsi mesure´ et Θ pouvant aller jusqu’a` 2◦.
Fig. 2.12: Phe´nome`ne de refonte dans les sillons. Le sillon non branche´ de la dendrite est
sujet aux rejets de solute´ de la dendrite voisine. La concentration dans le sillon augmente
alors et occasionne la fonte du sillon.
Pour mesurer pre´cise´ment la direction de croissance des dendrites, nous ef-
fectuons une superposition du front a` diffe´rents temps de manie`re a` extraire la
trajectoire de leur pointe dans le re´fe´rentiel de la phase liquide (Fig. ??.a,b). Le
traitement est effectue´ avec le logiciel NIH image. On peut ainsi suivre l’e´volution
de chaque pointe au cours du temps. Le suivi de la trajectoire de chaque dendrite
donne alors son angle Θ par l’inclinaison de la droite joignant les pointes d’une
meˆme dendrite (Fig. ??.b). La pre´cision de la mesure est de 0.1◦. Nous aurions
e´galement pu mesurer l’angle Θ a` partir de la vitesse de de´rive calcule´e d’apre`s
la distance parcourue par une pointe de dendrite le long du front entre deux
instants. Mais cette me´thode ne permet pas, au contraire de la pre´ce´dente, de









Fig. 2.13: Me´thode de mesure de l’orientation des structures Θ. (a) Image brute de





L’objectif de notre travail est d’e´tudier de manie`re approfondie les directions
de croissance des structures en fonction des parame`tres du syste`me de crois-
sance. Cela ne´cessite une me´thode rapide et pre´cise de variation de l’ouverture
Θ0 = (na,nG) afin de pouvoir re´aliser un nombre conse´quent de mesures en un
temps raisonnable. Pour cela, nous avons adapte´ le dispositif expe´rimental de
croissance existant en rendant possible l’orientation de la direction du gradient
de tempe´rature d’une part et l’orientation de l’e´chantillon d’autre part.
L’ensemble permet ainsi de de´terminer la direction de croissance Θ et la mor-
phologie des structures de croissance pour une panoplie d’angle Θ0, de vitesse V ,
de taille Λ et d’intensite´ du gradient thermique G. Ceci est mis en oeuvre dans
le chapitre suivant afin de de´terminer la fonction de re´ponse Θ(Θ0, V,Λ, G) et les




Directions de croissance des
structures
Le pre´sent chapitre est de´die´ a` l’e´tude de la re´ponse en orientation des struc-
tures de solidification dans l’ensemble de l’espace des parame`tres du syste`me.
Dans un souci de pragmatisme, nous fixons ici les intensite´s de l’anisotropie et du
gradient de tempe´rature en e´tudiant un alliage de succinonitrile croissant dans
un gradient de tempe´rature G = 140K.cm−1. Nous faisons par ailleurs varier
la vitesse VG, la taille Λ et l’angle d’ouverture Θ0 afin de de´terminer la loi de
croissance Θ(Θ0, VG,Λ).
Dans un premier temps, nous me`nerons une campagne approfondie d’expe´-
riences permettant d’accumuler un grand nombre de donne´es. Apre`s l’observation
de la variation de l’orientation des structures en fonction du nombre de Pe´clet
Pe, un traitement original sera propose´ sur la base des donne´es de la position
relative des directions de croissance vis-a`-vis des deux directions G et a et sur
l’e´tude de la se´parabilite´ des variables correspondantes. Cette analyse conduira
a` une loi unique rendant compte de l’orientation Θ en fonction du nombre de
Pe´clet Pe et de l’angle d’ouverture Θ0.
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3.1 Direction de croissance des dendrites
3.1.1 Historique
Tout expe´rimentateur en solidification s’est vu confronte´ aux proble`mes qu’en-
gendre l’anisotropie cristalline. Celle-ci est en effet manifeste depuis la ”simple”
se´lection d’un grain au sein d’un e´chantillon jusqu’aux multiples directions des
germes de croissance qu’elle engendre. Or, peu d’articles expe´rimentaux ou nume´-
riques sont consacre´s aux e´tudes quantitatives de direction de croissance, cela
e´tant sans doute relie´ aux difficulte´s expe´rimentales (controˆle de l’anisotropie),
nume´riques ou the´oriques (termes d’anisotropie tre`s faibles). Nous de´crivons ci-
desous leurs principaux re´sultats.
Les premie`res e´tudes quantitatives ont e´te´ mene´es par R. Trivedi et al. sur
l’acide pivalique [?, ?]. Elles ont donne´ lieu a` une douzaine de points de mesure
sur quatre vitesses. Ces e´tudes s’inscrivent dans la continuite´ des travaux de R.
F. Sekerka et S. R. Coriell [?] sur les effets de l’anisotropie cine´tique et capillaire.
Peu de temps apre`s, A. G. Borisov effectue des expe´riences avec du succinonitrile
dont il fait varier les directions de croissance [?]. Il ne passe cependant en revue
que les formes d’interface rencontre´es. Par ailleurs, P. Oswald et ses collabora-
teurs e´tudient succinctement l’effet de la vitesse sur l’orientation d’un monocristal
d’acide pivalique dans le but de valider un appareillage de´die´ a` la croissance de
cristaux liquides. Ils omettent cependant de rapporter la taille des structures ce
qui conduira a` un ensemble de donne´es incomple`tes [?]. Enfin, en 1995, O. P.
Fedorov de´crit sommairement l’effet de l’orientation du grain sur un cristal de
CBr4 [?]. Quelques anne´es plus tard, T. Okada et Y. Saito me`nent des calculs
nume´riques sur l’effet de l’anisotropie capillaire sur l’orientation des dendrites en
fonction de la vitesse de tirage et de la vitesse critique [?]. Ils se restreignent
cependant a` un angle d’ouverture de 17◦.
Les travaux les plus aboutis furent ceux de S. Akamatsu et T. Ihle [?], en
1997. Deux expe´riences re´alise´es pour deux angles d’ouverture diffe´rents dans le
me´lange CBr4 − C2Cl6 sont compare´es aux travaux nume´riques de T. Ihle. Il
apparait une de´pendance en nombre de Pe´clet Pe et deux re´gimes : une re´ponse
univoque de l’orientation des structures en fonction de Pe pour une ouverture
Θ0 < 30◦ ; des re´ponses e´volutives au dela`. Ces simulations ont e´galement ren-
seigne´ sur l’influence de l’intensite´ de l’anisotropie cine´tique et capillaire sur
l’orientation des structures.
Au meˆme moment, K. Nagashima observe des comportements similaires pour
l’orientation des dendrites d’eau [?] tandis que H. Emmerich et al. e´tudient
nume´riquement l’inclinaison des dendrites dans les capillaires [?]. Plus re´cem-
ment, G. He [?], M. Ode [?] et T. Guo [?] relatent sommairement le me´canisme
d’inclinaison des structures. Enfin H. Esaka et al. comparent expe´rimentalement
et nume´riquement l’orientation des structures pour des me´langes de succinonitrile
et d’acide pivalique en fonction du rapport entre la vitesse de pousse´e et la vitesse
critique mais en omettant de pre´ciser les tailles des cellules et des dendrites [?, ?].
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L’e´nume´ration des travaux pre´ce´dant met en lumie`re le caracte`re incomplet
des recherches, chaque e´tude e´tant soit qualitative, soit restreinte par l’angle d’ou-
verture, par les vitesses de tirage ou par les tailles des structures. De ce fait, les
proprie´te´s essentielles peinent a` e´merger, hormis la pertinence de la de´pendance
en nombre de Pe´clet et l’existence de deux re´gimes re´ve´le´s par S. Akamatsu et
T. Ihle [?]. Ceci appelle a` des mesures syste´matiques afin d’aboutir a` une e´tude
expe´rimentale comple`te de la loi de comportement en orientation des structures.
3.1.2 Gammes de parame`tres
Dans un souci d’exhaustivite´, nous faisons varier l’ouverture Θ0 sur toute la
plage de valeur accessible, c’est-a`-dire Θ0 ∈ [0; 45], l’angle maximal e´tant 45◦ par
raison de syme´trie dans ce re´seau cubique.
La vitesse de pousse´e V varie de 5 a` 50µm.s−1, mais seule sa composante sur
la direction du gradient, VG = (V.G)/G, est pertinente dans la suite. Celle-ci
varie de 4 a` 50µm.s−1. La vitesse critique e´tant Vc = 2.3µm.s−1 au gradient usuel
de 140K.cm−1, les expe´riences se situeront donc a` une distance notable du seuil.
Les tailles Λ des cellules ou des dendrites, de´pendent fortement de l’historique
du front et de l’angle d’ouverture. Leur gamme de variation en fonction des
diffe´rents parame`tres du proble`me fera l’objet d’une e´tude spe´cifique dans le
chapitre 5. A chaque Θ0, nous ferons en sorte de l’e´tudier dans toute son e´tendue
en pratique afin d’eˆtre le plus exhaustif possible.
Θ0 Orientation des fours Orientation du grain
5.7˚ (5˚ ) 5˚ -0.7˚
10.9˚ (10˚ ) 10.2˚ -0.7˚
15.9˚ (30˚ ) 29.9˚ 14˚
16.8˚ (10˚ ) 9.8˚ 26.6˚
18˚ (45˚ ) 44.6˚ 26.6˚
26.6˚ (0˚ ) 0˚ 26.6˚
30.6˚ (30˚ ) 29.9˚ -0.7˚
33.5˚ (30˚ ) 29.9˚ 63.4˚
36.9˚ (10˚ ) 10˚ 46.9˚
37.8˚ (30˚ ) 29.9˚ -7.9˚
39.8˚ (10˚ ) 10.4˚ -29.4˚
40.6˚ (20˚ ) 20˚ 60.6˚
41.9˚ (5˚ ) 5˚ 46.9˚
43.1˚ (0˚ ) 0˚ -43.1˚
Tab. 3.1: Valeurs de Θ0 a` G = 140K.cm−1 combinant les orientations des fours et des
grains. Dans la colonne du milieu, les angles entre parenthe`ses repre´sentent l’orientation
des fours initialement donne´e par les plaques de cuivre et les autres, la valeur finalement
mesure´e. Dans la colonne de droite sont repre´sente´s les angles de l’orientation du grain
mesure´s par rapport a` la direction de translation V. Chaque valeur d’angle des deuxie`mes
et troisie`mes colonnes est de´finie vis-a`-vis de V.
45
3. Directions de croissance des structures
Chaque grain se´lectionne´ par la me´thode de´crite au paragraphe 2.4 est e´tudie´
a` plusieurs orientations de fours (Tab. ??). Ceci permet ainsi, en variant les grains
et les orientations de four, de de´crire l’ensemble de la gamme voulue pour Θ0.
Pour chaque angle d’ouverture Θ0 donne´, la vitesse est varie´e par valeurs
discre`tes, 5µm.s−1, 10µm.s−1, 20µm.s−1, 30µm.s−1 et 50µm.s−1 avec apre`s cha-
que saut un temps d’attente suffisant, supe´rieur a` D/V 2G pour qu’un e´tat station-
naire soit atteint. Le chapitre 6 sera cependant consacre´ a` l’e´volution des fronts
non stationnaires et des re´gimes transitoires.
Afin de s’assurer de la stationnarite´ des structures observe´es, nous choisissons
toujours une re´gion du front ou le re´seau de structures est homoge`ne en taille.
Nous y appliquons alors la me´thode de mesure de Θ de´crite au paragraphe 2.7.
3.1.3 Observations qualitatives
A angle d’ouverture Θ0 non nul, les structures de croissance pre´sentent plu-
sieurs diffe´rences notables avec celles obtenues en configuration classique a` Θ0 =
0◦. Celles-ci se classent en trois cate´gories, relatives aux changements de forme,
de taille et de structure.
Changement de forme
Les cellules et dendrites pre´sentent une inclinaison par rapport a` la direction
de G et une dissyme´trie par rapport a` leur direction de croissance. Tandis que
cette dissyme´trie est restreinte a` la zone de la pointe en re´gime cellulaire (Fig.
??.a), elle s’e´tend a` l’ensemble de la forme pour des re´gimes dendritiques (Fig.
??.b,c et ??.b). Ainsi, a` Θ0 < 15◦, les branchements dendritiques apparaissent
plus de´veloppe´s sur le flanc en regard de G (n.G > 0) que sur le flanc oppose´
(n.G < 0) (Fig. ??.b).
a b c
Fig. 3.1: Cellule incline´e asyme´trique. (a) Θ0 = 10.9◦, VG = 9.8µm.s−1. Les sillons de
la cellule sont syme´triques par rapport a` l’axe de croissance alors que la teˆte ne l’est pas.
(b) Θ0 = 10.9◦, VG = 49.2µm.s−1. Les branchements sont plus de´veloppe´s sur le coˆte´
tourne´ vers G. (c) Θ0 = 30.6◦, VG = 26µm.s−1. Les branchements n’apparaissent que
sur le flanc tourne´ vers G.
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Pour des ouvertures plus importantes, cette tendance s’exacerbe au point de
ne laisser que des branchements tre`s de´veloppe´s sur le flanc en regard de G et
une interface lisse sur le flanc oppose´ (Fig. ??.c). A toute ouverture enfin, la
dissyme´trie de la pointe dendritique est notable.
Changement de taille
La dissyme´trie de forme, et notamment la pre´sence de branchements de´velop-
pe´s sur un flanc incline´, contribue pour Θ0 > 30◦ a` une augmentation spectacu-
laire de la distance de pointe a` pointe des dendrites (Fig. ??.c). Ceci correspond a`
une augmentation effective de taille des structures de croissance, bien supe´rieure
a` celle observe´e sur des dendrites syme´triques.
a b
c d
Fig. 3.2: Diverses structures pour un meˆme gradient G = 140K.cm−1. (a) Dendrite a`
Θ0 = 0◦, VG = 20µm.s−1. Les branchements sont pre´sents des deux coˆte´s de la dendrite
et ont des amplitudes comparables entre les sillons droit et gauche. (b) Dendrite incline´e
a` Θ0 = 30.6◦, VG = 17.3µm.s−1. Les branchements ne sont pre´sents que sur le flanc
tourne´ dans la direction de G. (c) Dendrite incline´e pour Θ0 = 41.9◦, VG = 19.9µm.s−1.
Les branchements, de grande amplitude, conduisent a` une augmentation notable de la
taille des dendrites. (d) Mode de´ge´ne´re´ a` Θ0 = 45◦, VG = 20µm.s−1.
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Changement de structures
Outre les cellules et les dendrites, un autre mode de croissance, plus rare et
instationnaire, peut se manifester sous forme d’un mode dit de´ge´ne´re´. Ce mode
survient pour des ouvertures voisines de 45◦ et a` basse vitesse. Le front ne pre´sente
alors plus de dendrites mais des sortes de cellules instables et soumises en perma-
nence a` des coupures de pointe (tip-splitting) (Fig. ??.d). L’e´tude de la transition
dendrite/mode de´ge´ne´re´ sera aborde´e au chapitre 5.
3.1.4 Comportement en taille et vitesse
Afin de mettre en lumie`re les principaux ingre´dients qui influent sur l’incli-
naison des dendrites, nous fixons l’ouverture Θ0 a` 30.6◦ puis successivement la
vitesse VG et la taille Λ.
A vitesse fixe´e, on constate que les structures s’orientent de G vers a lorsque
la taille augmente (Fig. ??.a,b,c). A taille fixe´e, une e´volution similaire est ob-
serve´e (Fig. ??.d,e,f). Les figures ??.a,b repre´sentent la traduction quantitative
de ces e´volutions. Elles montrent une rotation similaire des structures de G vers
a lors d’une augmentation de VG ou de Λ [?].
a 112µm b 174µm c 214µm
d VG = 8.7µm.s
−1 e VG = 17.3µm.s−1 f VG = 43.3µm.s−1
Fig. 3.3: Se´rie a,b,c : Evolution de l’orientation des structures pour Θ0 = 30.6◦ en
fonction de la taille des dendrites pour une vitesse donne´e VG = 26µm.s−1. On note que
plus la taille augmente, plus les structures s’inclinent vers a. Se´rie d,e,f : Evolution de
l’orientation des structures pour Θ0 = 30.6◦ en fonction de la vitesse VG pour une taille
donne´e 136µm. On remarque que les structures se rapprochent de la direction de a a`
mesure que leur vitesse augmente.
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a b
Fig. 3.4: Evolution de l’orientation des structures pour Θ0 = 30.6◦. (a) Θ en fonction
de Λ pour diffe´rentes vitesses. On note clairement que Θ e´volue progressivement de la
direction de G vers celle de a a` mesure que Λ ou VG augmentent. (b) Θ en fonction de
VG pour diffe´rentes tailles. La conclusion est identique.
3.1.5 Le nombre de Pe´clet
La similitude des e´volutions de Θ avec Λ ou VG nous conduit a` conside´rer une
variable couple´e, le nombre de Pe´clet, dont la pertinence envers l’orientation des
structures de croissance a e´te´ pointe´e par S. Akamatsu et T. Ihle [?].
De´finition du nombre de Pe´clet
Le nombre de Pe´clet mesure l’importance relative des phe´nome`nes advectifs
et diffusifs sous forme du rapport entre une taille de structure et une longueur
de diffusion. Par analogie avec la croissance a` Θ0 = 0◦, il peut eˆtre de´fini en
conside´rant la taille Λ des structures le long du front, et la longueur de diffusion
ld = D/VG forme´e avec la vitesse de croissance VG, dans la direction normale
au front moyen : Pe = (ΛVG)/D. Ce nombre renseigne ainsi sur l’intensite´ du
couplage par diffusion des structures, faible a` grand Pe et fort a` petit Pe. Au dela`
de cette de´finition, notons qu’une autre taille Λg et une autre vitesse Vg auraient
pu eˆtre adopte´es ici en conside´rant la distance entre les axes des dendrites et leur
vitesse de croissance le long de ceux-ci (Fig. ??). Comme Λg = Λ cos (Θ0 −Θ)
et Vg = VG/ cos (Θ0 −Θ), ceci aurait abouti au meˆme nombre de Pe´clet. En
pratique, nous utiliserons la premie`re de´finition pour calculer Pe par la suite.
Pertinence du nombre de Pe´clet
L’ensemble des donne´es des figures ??.a,b se rassemble sur une courbe unique,
fonction de Pe. Cette variable synthe´tise donc simultane´ment les de´pendances de
Θ vis-a`-vis de VG et Λ. Elle sera dore´navant utilise´e a` la place de VG et Λ. La
de´croissance monotone de la courbe Θ(Pe) obtenue a` Θ0 = 30.6◦ pre´sente deux
limites :
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Fig. 3.5: De´finition des parame`tres pour la formation du nombre de Pe´clet. On peut
l’e´crire de deux fac¸ons e´quivalentes : Pe = (ΛVG)/D, ou bien Peg = (ΛgVg)/D.
Fig. 3.6: Evolution de l’orientation des structures en fonction de Pe = ΛVG/D pour
Θ0 = 30.6◦. Les points se regroupent sur une unique courbe.
• A faible Pe´clet ou` les structures sont fortement couple´es par diffusion, la direc-
tion de croissance est proche de celle de G : Pe→ 0, Θ→ Θ0.
• A grand Pe´clet ou` les structures croissent en e´tant de´couple´es, la direction de
croissance est proche de celle de a : Pe→∞, Θ→ 0.
3.1.6 L’ouverture Θ0
Ci-dessus, nous avons e´tudie´ l’orientation des structures pour un seul angle
d’ouverture Θ0 = 30.6◦ en visitant de manie`re exhaustive l’espace des parame`tres
VG et Λ accessibles. Nous comple´tons maintenant l’e´tude en menant, pour chaque
angle d’ouverture Θ0 du tableau ??, des expe´riences et un traitement similaire.
La planche ?? repre´sente pour quatre ouvertures Θ0, trois images prises a` des
vitesses diffe´rentes. On y retrouve les caracte´ristiques de´crites pre´ce´demment en
3.1.3.
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a VG = 10µm.s
−1 b VG = 30µm.s−1 c VG = 49.8µm.s−1
d VG = 9.8µm.s
−1 e VG = 29.5µm.s−1 f VG = 49.2µm.s−1
g VG = 4.3µm.s
−1 h VG = 26µm.s−1 i VG = 43.3µm.s−1
j VG = 10µm.s
−1 k VG = 19.9µm.s−1 l VG = 49.8µm.s−1
Fig. 3.7: Evolution de l’orientation des structures pour diffe´rentes ouvertures en fonction
de la vitesse de pousse´e VG.
Se´rie a,b,c : faible ouverture, Θ0 = 5.7◦. (a) Le front est cellulaire. (b), (c) Le front est
dendritique.
Se´rie d,e,f : Θ0 = 10.9◦. (d) Le front est cellulaire. (e), (f) Le front est dendritique. Le
caracte`re asyme´trique des dendrites est plus prononce´ avec l’apparition des branchements
principalement sur le flanc tourne´ vers G.
Se´rie g,h,i : Θ0 = 30.6◦. (g) Le front est cellulaire. (h), (i) Le front est dendritique avec
de longs branchements.
Se´rie j,k,l : Θ0 = 41.9◦. (j) Le front est en mode de´ge´ne´re´. (k), (l) Le front retrouve le
mode dendritique avec des branchements secondaires tre`s de´veloppe´s qui procurent une
taille importante a` la dendrite.
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De meˆme, les mesures conduisent la` encore, pour chaque ouverture, a` une
courbe unique pour l’orientation des structures en fonction du nombre de Pe´clet
(Fig. ??). Si chaque ouverture donne lieu a` une courbe spe´cifique, toutes sont
cependant monotones et de´croissantes depuis la valeur Θ = Θ0 a` Pe = 0 a` la
valeur Θ = 0 a` Pe =∞.
Nous remarquons une apparente similarite´ entre les courbes quelle que soit
l’ouverture. Nous notons par ailleurs que les valeurs de Θ pour de grandes ou-
vertures et des faibles nombres de Pe´clet ne peuvent eˆtre obtenues par suite de
l’apparition du mode de´ge´ne´re´ qui rend toute mesure d’orientation et de taille im-
possible. Pour une meilleure lisibilite´ des graphiques, nous nous bornerons dans
la suite a` repre´senter quelques orientations repre´sentatives de l’ensemble de la
gamme de Θ0.
Fig. 3.8: Evolution de la direction de croissance Θ des structures par rapport a` a en
fonction du nombre de Pe´clet Pe. On constate un comportement similaire pour toutes
les ouvertures : Θ est une fonction bien de´finie et continue de Pe a` Θ0 fixe´.
52
3.2. Loi de comportement
3.2 Loi de comportement
Les mesures obtenues dans la section pre´ce´dente, au nombre de 120, nous
offrent l’opportunite´ de rechercher la loi d’orientation des structures Θ(Θ0, P e)
par traitement des donne´es. Dans un premier temps, nous examinons le degre´
de se´parabilite´ des variables Θ0 et Pe dans la relation Θ(Θ0, P e). Ceci nous
conduira, apre`s introduction de variables re´duites judicieuses, a` se´lectionner la
loi d’orientation Θ(Θ0, P e) par ses relations fonctionnelles.
3.2.1 Se´parabilite´ des variables de Θ(Θ0, P e)
Comme la variable Θ(Θ0, P e) e´volue entre 0 et Θ0, il est utile de la norma-
liser par Θ0 afin de faciliter l’e´tude comparative des orientations a` divers angles
d’ouverture Θ0. Les courbes obtenues, qui varient alors entre 0 et 1 sont reporte´es
sur la figure ??.
Fig. 3.9: Evolution du rapport Θ/Θ0 en fonction du nombre de Pe´clet. On distingue
clairement deux zones. Pour Θ0 . 30◦, tous les points se regroupent sur une unique
courbe inde´pendamment de l’ouverture. Au-dela`, les re´ponses en orientation s’e´cartent
de cette courbe commune.
On constate que les orientations re´duites Θ/Θ0 e´voluent de manie`re identiques
pour Θ0 < 30◦ et de manie`re diffe´rente au-dela`. Ce re´sultat, qui a e´te´ note´ par S.
Akamatsu et T. Ihle sur des e´tudes nume´riques a` Pe = 2.925, reve`le un couplage
des variables Θ0 et Pe dans la re´ponse en orientation Θ. Ceci nous conduit a`
examiner plus avant la se´parabilite´ de ces variables.
Pour cela, nous conside´rons le rapport, a` meˆme Pe´clet, de deux variables
re´duites Θ/Θ0 et Θ′/Θ′0 : ρ = (Θ/Θ0) × (Θ′0/Θ′) avec Θ = Θ(Θ0, P e) et Θ′ =
Θ′(Θ′0, P e). Seule l’ouverture est donc change´e, le nombre de Pe´clet e´tant iden-
tique dans les deux variables re´duites. Notons que si les deux variables Θ0 et Pe
e´taient se´parables, Θ s’e´crirait Θ(Θ0, P e) = φ(Θ0)ψ(Pe) ce qui avec la condition
initiale Θ(Θ0, 0) = Θ0 conduirait a` Θ/Θ0 = ψ(Pe). Par conse´quent, le rapport
ρ se rame`nerait a` ψ(Pe)/ψ(Pe) = 1 inde´pendamment des choix des couples
(Θ0,Θ′0). Ceci offre ainsi un crite`re simple de se´parabilite´ : une valeur unite´ pour
ρ pour tout choix d’angle et de nombre de Pe´clet : ρ = 1.
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Une difficulte´ pratique pour le calcul de ce rapport provient du fait que
les points expe´rimentaux sont relatifs a` des Pe tre`s divers par suite des varia-
tions diverses de tailles Λ. Ceci conduit a` une absence de points de meˆme Pe
pour les diffe´rentes ouvertures Θ0. Pour y reme´dier, nous interpolons les points
expe´rimentaux a` meˆme Θ0 par des polynoˆmes. Nous obtenons ainsi une varia-
tion continue en Pe de Θ(Θ0, P e) a` divers Θ0, qui nous permet de de´terminer le
rapport ρ (Fig. ??).
Fig. 3.10: Crite`re de se´parabilite´ des variables (Θ0, P e). On forme le rapport ΘΘ0 ×
Θ′0
Θ′ ou`
Θ = Θ(Θ0, P e) et Θ′ = Θ′(Θ′0, P e). Si les deux variables e´taient se´parables, on aurait un
rapport e´gal a` 1. C’est le cas pour des couples (Θ0,Θ′0) impliquant des petites ouvertures
mais les variables ne sont plus se´parables lorsqu’au moins une valeur du couple (Θ0,Θ′0)
devient grande.
La droite horizontale ρ = 1 repre´sente le crite`re de se´parabilite´. Celui-ci est
ve´rifie´ pour des ouvertures infe´rieures a` 30◦ mais est nettement en de´faut pour
des ouvertures supe´rieures. Ceci authentifie une se´parabilite´ des variables Θ0 et
Pe dans Θ a` faible ouverture et leur non se´parabilite´ au-dela`.
3.2.2 La variable re´duite ξ
Afin d’e´claircir la nature du couplage entre Θ0 et Pe dans la variable Θ,
nous introduisons la variable re´duite ξ(Θ0, P e) = (Θ0 − Θ)/Θ. Cette variable
correspond a` la position relative de la direction de croissance ng par rapport a`
la direction du gradient thermique G et a` celle d’anisotropie a : ξ(Θ0, P e) =
(ng,nG)/(na,ng). Elle pre´sente l’inte´reˆt d’offrir une large gamme de variation
depuis 0 a` Pe = 0 ou` ng = nG, a` l’infini a` Pe = ∞ ou` ng = na : ξ(Θ0, 0) = 0,
ξ(Θ0,∞) =∞. Ceci pourra eˆtre plus propice a` la mise en e´vidence des liens entre
les variables Θ0, Pe, Θ que sur une gamme re´duite.
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Normalisation de ξ
La fonction ξ est repre´sente´e sur la figure ??.a. Elle pre´sente des variations
en fonction de l’angle d’ouverture Θ0 qui sont le pendant de celles de la fonction
Θ/Θ0 (Fig. ??). Pour e´tudier leur relation, nous introduisons pour chaque famille
d’angle d’ouverture Θ0 un facteur ξ[Θ0, P e′(Θ0)] ou` Pe′(Θ0) correspond a` un
nombre de Pe´clet Pe fixe´ dans chaque famille, mais arbitraire. Nous obtenons ainsi
une nouvelle fonction χ = ξ(Θ0, P e)/ξ[Θ0, P e′(Θ0)] de´pendant de trois variables
Θ0, Pe et Pe′(Θ0) : χ = χ[Θ0, P e, Pe′(Θ0)]. La variable Pe′(Θ0) re`gle ici le
facteur de normalisation de ξ. Il est donc inte´ressant de l’utiliser e´galement comme
facteur de normalisation des nombres de Pe´clet en conside´rant le nombre de Pe´clet
re´duit Pe/Pe′(Θ0). Ainsi, χ = χ[Θ0, P e/Pe′(Θ0), P e′(Θ0)].
a
b
Fig. 3.11: Repre´sentation de la variable re´duite ξ. (a) Evolution de la position rela-
tive des structures ξ(Θ0, P e) = (Θ0 − Θ)/Θ. (b) On normalise ξ en utilisant la fonc-
tion χ = ξ(Θ0, P e)/ξ[Θ0, P e′(Θ0)] ou` Pe′(Θ0) est le plus petit nombre de Pe´clet pour
chaque famille. Les points se regroupent sur une unique courbe fonction de Pe/Pe′. Ceci
te´moigne de la de´pendance de χ a` une seule variable Pe/Pe′.
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A priori, la fonction χ de´pendant de trois variables, son graphe en fonction
de l’une d’entre elles devrait donner une se´rie de courbes indice´es par les deux
variables restantes. Or, en prenant pour Pe′(Θ0) le plus petit nombre de Pe´clet
des mesures effectue´es dans chaque famille d’angle Θ0, le graphe [χ, Pe/Pe′(Θ0)]
pre´sente une courbe unique, inde´pendante de l’angle Θ0 : χ = χ[Pe/Pe′(Θ0)].
Cette proprie´te´ e´tonnante peut difficilement re´sulter du choix de Pe′(Θ0) qui,
e´tant de´fini comme minimum du panel de mesures, apparait largement arbitraire.
Elle doit donc pointer une caracte´ristique pertinente de la fonction χ.
Inde´pendance vis-a`-vis du nombre de Pe´clet de normalisation Pe′
La nature relative du choix du nombre de Pe´clet de normalisation Pe′(Θ0)
peut eˆtre aisement teste´e en construisant les changements induits par un autre
choix de sa valeur. Nous conside´rons ainsi dans chaque famille d’angle Θ0, trois
autres valeurs de Pe′(Θ0) : le plus grand de la gamme de mesure dans cette
famille, le me´dian, et une valeur du nombre de Pe´clet commune a` chaque famille,
ici Pe′ = 2. Or, pour chacun d’eux, nous obtenons de nouveau une courbe unique
χ = χ(Pe/Pe′) (Fig. ??).
L’existence, pour chaque jeu de normalisation {Pe′(Θ0)}, d’une courbe unique
χ[Θ0, P e/Pe′(Θ0), P e′(Θ0)] = χ[Pe/Pe′(Θ0)] inde´pendante des autres variables
Θ0 et Pe′(Θ0), n’est compatible qu’avec des formes tre`s spe´cifiques de fonction χ
qui permettent donc de les caracte´riser. Pour cela, remarquons que, par de´finition
de χ :






× ξ(Θ0, P e
′)
ξ(Θ0, P e′′)
= χ(Θ0, P e/Pe′, P e′)× χ(Θ0, P e′/Pe′′, P e′′)
ou` Pe′ = Pe′(Θ0) et Pe′′ = Pe′′(Θ0).
L’existence, pour chaque jeu de Pe de normalisation d’une courbe unique
conduit a` :
χ(Pe/Pe′′) = χ(Pe/Pe′)× χ(Pe′/Pe′′)
Comme Pe/Pe′′ = Pe/Pe′ × Pe′/Pe′′, nous obtenons l’e´quation fonction-
nelle : ∀(x, y);χ(xy) = χ(x)χ(y) dont les seules solutions sont les lois de puis-
sance χ(x) = χ(1)xb avec ici par de´finition de χ, χ(1) = 1. L’ajustement de la loi
de puissance χ(Pe/Pe′) = (Pe/Pe′)b aux donne´es conduit pour les quatre choix
de Pe′(Θ0) effectue´s en figures ?? et ?? a` b = 1.246 que nous approchons par
b = 5/4. On peut ve´rifier a posteriori que la courbe repre´sente´e en figure ?? et ??
interpole bien l’ensemble des donne´es. Celle-ci correspond donc a` une loi unique
χ(Θ0, P e/Pe′, P e′) = (Pe/Pe′)b.
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a b
c d
Fig. 3.12: Evolution de la position relative des structures ξ(Θ0, P e) = (Θ0 − Θ)/Θ
normalise´e. Regroupement de variables re´duites (χ, Pe/Pe′) sur une unique courbe ou`
χ = ξ/ξ′, ξ = ξ(Θ0, P e), ξ′ = ξ[Θ0, P e′(Θ0)] et Pe′ = Pe′(Θ0). (a) Pe′ est le nombre
de Pe´clet minimum pour chaque famille. (b) Pe′ est le nombre de Pe´clet moyen. (c) Pe′
est un nombre de Pe´clet commun a` chaque famille, Pe′ = 2. (d) Pe′ est le nombre de
Pe´clet maximum de chaque famille. Les points se regroupent sur une unique courbe quel
que soit Pe′. Cette courbe, χ = (Pe/Pe′)5/4, est repre´sente´e en trait plein. A noter, sur
l’ensemble des graphiques, la similarite´ entre les gammes des abscisses et des ordonne´es :
y = x5/4.
3.2.3 La loi de croissance
Suite a` l’identification de χ, on constate que la fonction ξ(Θ0, P e) pre´sente
des variables se´pare´es ξ(Θ0, P e) = α(Θ0)Pe5/4 ou` le coefficient α n’est fonction
que de Θ0 : α(Θ0) = χ[Θ0, P e′(Θ0)]/Pe′(Θ0)5/4. La de´termination de α(Θ0)
est obtenue par ajustement, a` chaque Θ0, de la fonction ξ(Θ0, P e) a` la loi de
puissance α(Θ0)Peb. Les valeurs obtenues forment un plateau jusqu’a` Θ0 ∼ 20◦
puis pre´sentent une de´croissance nette vers 0. Pour caracte´riser cette e´volution
nous l’interpolons a` une loi polynomiale de la forme α(Θ0) = β[1−(Θ/Θm)δ] bien
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adapte´e a` l’e´volution observe´e de α. L’ajustement nous fournit β = 1.1, δ = 4
et Θm = 46◦. Notons cependant la diffe´rence de statut de cette relation avec la
loi de puissance obtenue pour ξ : tandis que la seconde repose sur une syme´trie
interne aux donne´es, la relation α(Θ0) n’est qu’un ajustement empirique, utile
pour synthe´tiser les donne´es, mais sans lien avec une proprie´te´ fondamentale du
syste`me.
Fig. 3.13: Valeur du facteur α pour chaque famille Θ0 dans l’expression de la fonc-
tion ξ(Θ0, P e) = α(Θ0)Peb. La ligne noire repre´sente l’interpolation des points par le
polynoˆme α[1− (Θ0/Θm)β ].
Ces relations conduisent a` un regroupement non-line´aire tre`s satisfaisant de
l’ensemble des donne´es expe´rimentales, a` tout Pe et a` tout angle d’ouverture Θ0
(Fig. ??). Celui-ci semble indiquer l’existence d’une universalite´ de la re´ponse en
orientation des structures a` leurs conditions de vitesse, de taille et de direction
cristalline.





L’e´tude exhaustive de l’orientation de la direction de croissance des structures
en fonction de l’angle d’ouverture Θ0, de la vitesse VG et de leur taille Λ a
confirme´ la de´pendance de Θ vis-a`-vis du nombre de Pe´clet Pe observe´e par
S. Akamatsu et T. Ihle [?], en l’e´tendant a` l’ensemble de la gamme d’angle Θ0
disponible. Afin d’e´claircir la variation des re´ponses de l’orientation en fonction de
Θ0, une variable re´duite ξ a e´te´ introduite. Un traitement de donne´e a re´ve´le´ ses
proprie´te´s de syme´trie interne conduisant alors a` la se´lection d’une loi alge´brique
en Pe : Θ/Θ0 = [1+α(Θ0)Peb]−1. Apre`s ajustement aux donne´es des parame`tres
b et α(Θ0), ceci correspond a` une unique fonction de re´ponse de la direction de
croissance des structures :
Θ/Θ0 = [1 + α(Θ0)Pe5/4]−1 (3.1)
α(Θ0) = 1.1[1− (Θ0/46)4] (3.2)
La syme´trie interne de ξ et la nature continue des relations (3.1) et (3.2) nous




Universalite´ de la re´ponse en
orientation
Au cours du chapitre pre´ce´dent, nous avons de´termine´ la loi expe´rimentale
d’orientation des structures en fonction des directions du gradient de tempe´rature
G et de l’anisotropie cristalline a, de la vitesse VG et de la taille Λ des structures.
Cependant, les autres caracte´ristiques de G et a e´taient fixe´es du fait de l’utili-
sation d’un unique mate´riau, le succinonitrile, et d’une unique valeur du gradient
de tempe´rature.
A pre´sent, nous souhaitons e´tendre l’e´tude pre´ce´dente a` d’autres intensite´s de
gradient de tempe´rature et a` d’autres alliages. Par ailleurs, la critique de la taille
caracte´ristique pertinente vis-a`-vis de la direction de croissance des structures,
nous conduira a` une nouvelle de´finition de taille Λ˜, inde´pendante de celle des
branchements secondaires. L’orientation Θ des structures en fonction du nou-
veau nombre de Pe´clet re´sultant, P˜ e, se re´ve´lera alors donne´e par une courbe
unique, valable a` tous re´gimes et pour toutes morphologies.
Le pre´sent chapitre se trouve compose´ de quatre parties. La premie`re se rap-
porte a` l’effet d’une variation d’intensite´ de gradient thermique sur l’orientation
des dendrites. La deuxie`me consiste a` varier les caracte´ristiques de l’anisotropie
en changeant de mate´riaux (acide pivalique, eau) et en conside´rant les donne´es
accessibles de la litte´rature sur le te´trabromure de carbone [?]. La troisie`me partie
inclut la de´finition d’une nouvelle e´chelle morphologique des cellules et dendrites
et la mise en e´vidence d’une loi unique de croissance inde´pendante des re´gimes et
de la morphologie. Ces re´sultats sont enfin applique´s, dans la dernie`re partie, a` la
de´termination des directions de croissance des branchements conside´re´s comme
formes de croissance propres.
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4.1 Variation d’intensite´ de G
L’intensite´ du gradient thermique G parame`tre le seuil d’instabilite´ primaire
[?], les formes de cellule [?] et le seuil d’instabilite´ de branchement [?, ?]. Il est
donc licite de penser qu’elle puisse la` aussi, influencer notablement les direc-
tions de croissance Θ. Cependant, une simulation nume´rique a re´ve´le´ une sur-
prenante inde´pendance de Θ a` l’intensite´ de G [?]. Pour tester cette proprie´te´
expe´rimentalement, nous reprenons les expe´riences du chapitre 3 a` un gradient
G deux fois plus faible, G = 70K.cm−1, et nous comparons les directions de
croissance obtenues a` celles mesure´es au gradient double, G = 140K.cm−1.
4.1.1 Me´thode expe´rimentale
Le protocole expe´rimental utilise´ ici est identique a` celui de´crit au para-
graphe 3.1.2, a` savoir que les vitesses employe´es se situent au-dessus du seuil
de de´stabilisation primaire Vc et que l’ouverture Θ0 varie sur l’ensemble de la
gamme de valeurs accessibles. Celles-ci sont reporte´es dans le tableau ?? et se
rapportent a` une seule orientation de grain associe´e a` des rotations de fours et
de l’e´chantillon.
Θ0 Orientation Orientation Orientation
des fours du grain de l’e´chantillon
10.5˚ (10˚ ) 9.8˚ +0.7˚ 0˚
20˚ (20˚ ) 19.3˚ +0.7˚ 0˚
25.7˚ (30˚ ) 29.1˚ 0.7˚ 4.1˚
30.2˚ (30˚ ) 29.5˚ 0.7˚ 0˚
34.3˚ (30˚ ) 29.5˚ 0.7˚ 4.1˚
39.8˚ (45˚ ) 44.6˚ -0.7˚ -4.1˚
40.1˚ (45˚ ) 44.1˚ -0.7˚ -3.3˚
41.9˚ (45˚ ) 44.5˚ +0.7˚ -3.3˚
42.8˚ (45˚ ) 44.3˚ +0.7˚ -2.2˚
Tab. 4.1: Valeurs de Θ0 a` G = 70K.cm−1 combinant les orientations des fours, du grain
et de l’e´chantillon vis-a`-vis de V. Dans la seconde colonne, les parenthe`ses indiquent
l’orientation souhaite´e des fours et l’autre valeur, l’orientation du gradient mesure´e. La
colonne suivante indique l’orientation du grain et enfin, la dernie`re colonne donne les
valeurs de l’orientation de la cale du pousse e´chantillon.
4.1.2 Observations qualitatives
La planche ?? repre´sente pour trois ouvertures Θ0, trois images prises a`
G = 70K.cm−1 a` des vitesses diffe´rentes. On y retrouve les caracte´ristiques mor-
phologiques de´ja` de´crites au chapitre 3 a` G = 140K.cm−1 :
• Dendrites incline´es pre´sentant des branchements sur le flanc tourne´ vers G.
• Mode de´ge´ne´re´ a` faible vitesse pour des ouvertures proches de 45◦.
Par ailleurs, nous constatons que les tailles Λ des structures sont plus impor-
tantes que celles observe´es pour G = 140K.cm−1.
62
4.1. Variation d’intensite´ de G
a VG = 10µm.s
−1 b VG = 29.9µm.s−1 c VG = 49.8µm.s−1
d VG = 8.7µm.s
−1 e VG = 26µm.s−1 f VG = 43.3µm.s−1
g VG = 14.1µm.s
−1 h VG = 21.2µm.s−1 i VG = 35.3µm.s−1
Fig. 4.1: Evolution de l’orientation des structures pour diffe´rentes ouvertures en fonction
de la vitesse de pousse´e VG pourG = 70K.cm−1. Se´rie a,b,c : faible ouverture, Θ0 = 10.2◦.
(a) Le front est cellulaire. (b), (c) Le front est dendritique. Se´rie d,e,f : Θ0 = 25.7◦. Se´rie
g,h,i : Θ0 = 41.9◦. On note sur l’ensemble des se´ries un forte augmentation de la taille
des structures par rapport a` la planche d’image ??.
4.1.3 Loi de croissance
Les mesures de directions de croissance des structures conduisent a` une courbe
unique pour chaque ouverture en fonction du nombre de Pe´clet (Fig. ??). Bien que
la gamme de nombre de Pe´clet soit e´largie par suite de l’augmentation des tailles
Λ, il semble que les courbes obtenues soient identiques a` celles de la figure ??.
Afin d’e´claircir quantitativement les constatations pre´ce´dentes, nous reproduisons
a` ce gradient thermique G = 70K.cm−1 l’analyse pre´ce´demment applique´e aux
donne´es obtenues a` G = 140K.cm−1. Nous introduisons ainsi la variable re´duite
ξ normalise´e pour former la fonction χ. La normalisation par un nombre de
Pe´clet arbitraire conduit a` une loi de puissance pour χ avec un exposant b =
1.265 (au lieu de b = 1.246) que nous approchons la` encore par 5/4 (Fig. ??.a).
L’interpolation du parame`tre α(Θ0) dans l’expression ξ(Θ0, P e) = α(Θ0)Pe5/4
donne α(Θ0) = 1.14[1− (Θ0/46.6)4] (Fig. ??.b).
Compte tenu des incertitudes expe´rimentales, on approche α(Θ0) par la fonc-
tion (3.2), α(Θ0) = 1.1[1− (Θ0/46)4]. Nous obtenons ainsi la meˆme loi de crois-
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Fig. 4.2: Evolution du rapport Θ/Θ0 en fonction du nombre de Pe´clet pour G =
70K.cm−1. Les re´ponse semblent identiques a` celles obtenues pour G = 140K.cm−1.
a b
Fig. 4.3: De´termination de la loi de croissance. (a) Les donne´es permettent de faire
e´merger la loi de puissance χ(Pe/Pe′) = (Pe/Pe′)b avec b = 5/4. (b) Ajustement de
α(Θ0) = ξ(Θ0, P e)Pe−5/4 pour chaque Θ0.
sance qu’a` G = 140K.cm−1 (cf. chapitre 3). Pour terminer cette analyse, nous
repre´sentons sur la figure ?? aux deux gradients de tempe´rature, le rapport Θ/Θ0
en fonction de la variable (3.1) (3.2) pour trois valeurs caracte´ristiques d’ouver-
ture. Le regroupement des points sur la droite identite´ est tre`s bon. Ceci prouve
que quelle que soit l’ouverture Θ0 et l’intensite´ de G, le regroupement non-line´aire
(3.1) (3.2) est identique pour l’ensemble des donne´es expe´rimentales.
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4.1.4 Conclusion
La direction G/G du gradient de tempe´rature est une des asymptotes (Θ/Θ0 =
1)de la loi de croissance (3.1) (3.2). On aurait donc pu s’attendre a` ce que l’in-
tensite´ de ce vecteur modifie l’approche de cette asymptote, c’est-a`-dire la loi
Θ/Θ0(Pe) trouve´e. Ce n’est pas ce qu’ont montre´ les expe´riences puisque, dans
le domaine d’e´tude ici explore´, la norme de G n’a pas d’effet sur la direction de
croissance des structures. En revanche, elle a un effet sur les gammes de stabilite´
des structures incline´es comme nous le verrons au chapitre 5.
Fig. 4.4: Evolution du rapport Θ/Θ0 en fonction du regroupement non-line´aire [1 +
α(Θ0)Pe5/4]−1 pour G = 70K.cm−1 et G = 140K.cm−1. L’interpolation de α pour
G = 70K.cm−1 est identique a` celle pour G = 140K.cm−1 et correspond a` la relation
(3.2).
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4.2 Variation des caracte´ristiques de l’anisotropie
Apre`s avoir varie´ l’intensite´ G relative a` une des directions asymptotiques
du proble`me, nous varions a` pre´sent les caracte´ristiques quantitatives relatives a`
la seconde en modifiant la nature de l’anisotropie. Il est en effet le´gitime de se
demander si une variation de l’anisotropie de tension de surface et/ou cine´tique
implique un rapprochement plus ou moins rapide de l’asymptote conside´re´e. Pour
e´lucider cela, nous changeons de mate´riaux et reprenons les expe´riences du cha-
pitre 3 afin de comparer les directions de croissance des structures pour chacun
d’eux.
Ainsi, nous effectuons successivement des expe´riences avec l’acide pivalique
qui conserve la syme´trie de type cubique du succinonitrile, puis avec l’eau, qui
change radicalement de structure cristalline. Nous utilisons par ailleurs certaines
donne´es accessibles dans la litte´rature sur le tetrabromure de carbone [?].
4.2.1 L’acide pivalique
Historique
L’acide pivalique posse`de une tension superficielle γ0 trois fois plus faible que
celle du succinonitrile [?, ?]. En revanche, lors d’observation de germes isothermes,
M. E. Glicksman, ainsi que A. Dougherty, mesurent une anisotropie capillaire dix
fois plus forte : c = 5% [?, ?].
P. Oswald et al. et R. Trivedi et al. ont e´tudie´ l’influence de l’anisotro-
pie sur l’orientation des structures d’acide pivalique. Les premiers s’inte´ressent
spe´cifiquement a` l’orientation en fonction de la vitesse [?]. Les seconds recherchent
l’influence des effets cine´tiques sur l’e´volution des dendrites incline´es [?, ?]. Mais
aucun ne conside`re les tailles des structures qui n’e´taient pas soupc¸onne´es a` ce
moment influencer la direction de croissance. Cependant, un tableau de donne´es
dans l’article de R. Trivedi et al. permet heureusement d’utiliser a posteriori
les mesures effectue´es dans le cadre actuel. Ceci s’ope`re par la correspondance
(Vz,Φ,Ψ, λt) → (VG,Θ0 − Θ,Θ0,Λ) ou` les premie`res variables sont celles rap-
porte´es dans l’article [?] et les secondes celles utilise´es ici. Ces expe´riences [?] ont
e´te´ mene´es pour trois ouvertures diffe´rentes Θ0 = 14◦, Θ0 = 19◦, Θ0 = 40, 5◦.
Connaissant la valeur de la diffusivite´ solutale [?], il est alors possible de construire
le nombre de Pe´clet et le rapport Θ/Θ0 que nous repre´sentons sur la figure ??. Il
n’est malheureusement pas possible d’effectuer le meˆme post-traitement pour les
re´sultats de P. Oswald et al. car les tailles des structures ne sont pas indique´es.
A titre de comparaison avec le succinonitrile, nous trac¸ons sur ce graphique la
fonction (3.1) (3.2) pour les trois valeurs de Θ0 e´tudie´es. On constate alors que les
donne´es expe´rimentales ne font que confirmer la tendance de´ja` observe´e dans le
chapitre 3, mais qu’elles n’apportent rien au-dela`. Il est alors ne´cessaire d’e´clairer
cette tendance en effectuant d’autres expe´riences.
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Fig. 4.5: Evolution de l’orientation des structures pour Θ0 = 14◦, Θ0 = 19◦, Θ0 = 40.5◦
a` G = 30K.cm−1 d’apre`s les donne´es de R. Trivedi sur l’acide pivalique (PVA) [?].
Les courbes sont issues des fonctions [1 + α(Θ0)Pe5/4]−1 obtenues pour le succinonitrile
(SCN) aux meˆmes Θ0 que R. Trivedi.
Me´thodes et observations expe´rimentales
Les expe´riences sont effectue´es a` G = 45K.cm−1, pour des vitesses de 1, 1.5,
2, 5, 10, 20, 30, 50µm.s−1 et trois ouvertures diffe´rentes : 30.6◦, 37.5◦ et 44.7◦.
Pour les deux ouvertures extreˆmes, quatre images prises a` des vitesses diffe´rentes
sont repre´sente´es sur la figure ??.
En comparant qualitativement la planche ?? avec celle obtenue pour le suc-
cinonitrile (planche ??), on constate plusieurs ressemblances :
• Les structures sont asyme´triques, incline´es et pre´sentent des branchements prin-
cipalement sur le flanc tourne´ vers G.
• Le mode de´ge´ne´re´ apparaˆıt aux grandes ouvertures et aux faibles vitesses.
Par ailleurs, on observe e´galement certaines diffe´rences d’ordre morpholo-
gique :
• Les pointes des dendrites d’acide pivalique sont plus effile´es que celles de suc-
cinonitrile.
• Les branchements sur les dendrites de la planche ?? naissent plus loin dans les
sillons et sont moins de´veloppe´s a` grande vitesse que ceux de la planche ??.
Orientation des structures
Les orientations Θ/Θ0 des structures en fonction du nombre de Pe´clet sont
repre´sente´es sur la figure ??.a avec un zoom sur la gamme Pe ∈ [0; 10] en figure
??.b. On superpose sur la meˆme figure les courbes issues de la loi de croissance
Θ/Θ0 = [1 + α(Θ0)Pe5/4]−1 obtenue avec le succinonitrile.
On remarque que les points expe´rimentaux se regroupent exactement sur les
courbes du succinonitrile pour Θ0 = 30.6◦ et Θ0 = 37.5◦. En revanche, ce n’est
pas le cas pour Θ0 = 44.7◦ ou` les points se trouvent tre`s e´loigne´s de la courbe
de re´ponse du succinonitrile. Par ailleurs, le mode de´ge´ne´re´ apparaˆıt pour des
nombres de Pe´clet plus petits pour l’acide pivalique que pour le succinonitrile a`
ouverture identique.
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a VG = 1µm.s
−1 e VG = 1µm.s−1
b VG = 2µm.s
−1 f VG = 2µm.s−1
c VG = 5µm.s
−1 g VG = 5µm.s−1
d VG = 10µm.s
−1 h VG = 10µm.s−1
Fig. 4.6: Evolution de l’orientation des structures d’acide pivalique pour deux ouvertures
en fonction de la vitesse de pousse´e VG. Se´rie a,b,c,d : Θ0 = 30.6◦. A chaque vitesse, le
front est dendritique. Se´rie e,f,g,h : Θ0 = 44.7◦. (e) Le front est en mode de´ge´ne´re´. (f),
(g), (h) Le front est dendritique.
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a b
Fig. 4.7: Evolution de l’orientation des structures d’acide pivalique (PVA) pour trois
ouvertures Θ0 = 30, 6◦, Θ0 = 37, 5◦, Θ0 = 44, 7◦. La gamme de nombre de Pe´clet [0.5; 32]
est plus importante que celle visite´e pour le succinonitrile (SCN) [0.2; 7]. (a) Gamme
comple`te de nombre de Pe´clet. (b) Zoom sur l’intervalle [0; 10]. Les courbes repre´sentent
la fonction Θ/Θ0 = [1 + α(Θ0)Pe5/4]−1 obtenues avec le succinonitrile.
Conclusion
Bien que la nature de l’anisotropie soit diffe´rente entre le succinonitrile et
l’acide pivalique, on observe pourtant des comportements similaires concernant
l’orientation des structures. Cela conduit a` une loi de croissance identique entre
les deux mate´riaux pour les deux plus petites ouvertures e´tudie´es pour l’acide
pivalique : Θ0 = 30.6◦ et Θ0 = 37.5◦. Au-dela`, les re´ponses diffe`rent. Cette
diffe´rence a peut eˆtre pour origine la diffe´rence morphologique observe´e entre les
structures :
• Teˆte de dendrite tre`s pointue et branchements faiblement de´veloppe´s pour
l’acide pivalique.
• Teˆte de dendrite arrondie et branchements tre`s developpe´s pour le succinoni-
trile.
Cette hypothe`se sera e´claircie par l’introduction d’une nouvelle de´finition de
la taille de dendrite au paragraphe 4.3.
4.2.2 L’eau
Historique
La glace pre´sentant une structure hexagonale, elle diffe`re largement des deux
cristaux plastiques pre´ce´demment e´tudie´s. Son anisotropie de tension de surface
est environ 30% dans le plan de croissance pilote´ par la cine´tique et elle est com-
prise entre 0.1% et 0.3% dans le plan pilote´ par la diffusion [?]. Les e´tudes qui lui
sont de´die´es en croissance directionnelle sont assez rares pour eˆtre mentionne´es
ici :
M. F. Butler e´tudie les dendrites syme´triques d’eau avec pour solute´ du su-
crose et du pullulan afin de mesurer la taille critique de l’instabilite´ primaire
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ainsi que les tailles moyennes qu’il compare aux the´ories [?]. K. Nagashima in-
cline a par rapport a` G pour un alliage eau-KCl pour lequel il mesure l’inclinaison
des structures en fonction de l’angle d’ouverture, de la vitesse et des tailles [?].
Concernant l’inclinaison des dendrites, seul un tableau regroupe les valeurs des
parame`tres ci-dessus et un graphique illustre la variation de Θ en fonction de Θ0.
Toutefois, en rassemblant les donne´es de l’article (tableau 2 et figure 6), nous
avons pu recomposer Θ/Θ0(Pe) a posteriori. Nous trac¸ons sur la figure ?? les
points expe´rimentaux correspondant aux six ouvertures e´tudie´es. Etant donne´e
la faible variation de α pour Θ0 < 20◦, nous repre´sentons une unique courbe
[1 + α(20)Pe5/4]−1 obtenue pour le succinonitrile.
Les donne´es trace´s ne permettent pas de conclure quant au comportement
en orientation des structures bien qu’il y ait de nombreuses ouvertures. Cepen-
dant, la tendance ge´ne´rale observe´e sur le succinonitrile est ne´anmoins satisfaite
et appelle a` mener de nouvelles expe´riences.
Fig. 4.8: Points expe´rimentaux extraits de l’e´tude mene´e par K. Nagashima pour le
me´lange eau-KCl. Nous repre´sentons six ouvertures significatives. Les donne´es sont ob-
tenues a` G = 17K.cm−1. Elles sont insuffisantes pour conclure sur le comportement
en orientation Θ/Θ0(Pe). Nous trac¸ons comme repe`re visuel la courbe de la fonction
[1 + α(20)Pe5/4]−1 obtenue pour le succinonitrile (SCN).
Me´thodes et observations expe´rimentales
On se place a` G = 18K.cm−1 pour des vitesses s’e´chelonnant de 5 a` 50µm.s−1
pour un me´lange eau-glucose a` 0.5% en masse. Lors de nos expe´riences, nous avons
observe´ quelques morphologies similaires a` celles observe´es dans les syste`mes a`
croissance d’interface de cristaux liquides [?, ?, ?]. Nous de´crivons ici succincte-
ment les morphologies rencontre´es pour l’eau :
• Figure ??.a : croissance stationnaire en forme d’aiguilles a` diffe´rents sous-refroi-
dissements pour VG = 10µm.s−1.
• Figure ??.b : re´seau de structures incline´es a` VG = 10µm.s−1, tre`s effile´es et
dont les branchements croissent sur le flanc oppose´ a` G, contrairement a` ce que
nous avons observe´ jusqu’a` pre´sent. Certaines observations ont e´galement permis
de constater que le comportement en orientation de ces structures est inverse´
par rapport a` celui de´crit au chapitre 3 : lorsque VG augmente, Θ/Θ0 augmente
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e´galement.
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a b
c d
Fig. 4.9: Diffe´rentes morphologies obtenues lors de la solidification directionnelle
du me´lange eau-glucose. (a) Structures en aiguilles poussant a` diffe´rents sous-
refroidissements. (b) Dendrites inverse´es qui ont la proprie´te´ de s’incliner vers G lorsque
la vitesse et/ou la taille augmente. (c) Mode oscillant lorsque a et G sont aligne´s. (d)
Mode de´ge´ne´re´. Pour (a) et (b) l’axe [0001] du cristal n’est pas normal au plan de
l’e´chantillon ce qui engendre l’apparition de facettes.
Outre ces morphologies exotiques, certaines autres sont similaires a` celles ob-
tenues avec les cristaux plastiques :
• Figure ??.c : mode 2λ−O pour des cellules syme´triques a` VG = 20µm.s−1.
• Figure ??.d : mode de´ge´ne´re´.
• Figure ?? : re´seaux de cellules et dendrites incline´es.
C’est dans cette dernie`re configuration que nous e´tudions deux ouvertures
Θ0 = 11◦ et Θ0 = 19◦, dont nous pre´sentons, pour chacune, quatre images a` des
vitesses diffe´rentes sur la planche ??.
A la diffe´rences des dendrites de succinonitrile et d’acide pivalique, les struc-
tures observe´es ici, pre´sentent peu de branchements et une pointe tre`s arrondie.
Les fronts exhibent essentiellement de petites cellules et dendrites de taille com-
prise entre 45µm et 118µm.
Orientation des structures
Les mesures sur les directions de croissance sont repre´sente´es en fonction du
nombre de Pe´clet sur la figure ?? ainsi que les courbes Θ/Θ0 = [1+α(Θ0)Pe5/4]−1
obtenue pour le succinonitrile pour Θ0 = 11◦ et Θ0 = 19◦. On y constate que les
points expe´rimentaux pour la glace se regroupent sur la courbe du succinonitrile
ce qui valide la loi de croissance (3.1) (3.2) pour l’eau dans la gamme d’ouverture
e´tudie´e.
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a VG = 5µm.s
−1 e VG = 10µm.s−1
b VG = 10µm.s
−1 f VG = 20µm.s−1
c VG = 20µm.s
−1 g VG = 30µm.s−1
d VG = 30µm.s
−1 h VG = 50µm.s−1
Fig. 4.10: Me´lange eau-glucose a` 0.5% en masse. Evolution de l’orientation des struc-
tures pour diffe´rentes ouvertures en fonction de la vitesse de pousse´e VG. Se´rie a,b,c,d :
Θ0 = 11◦. Pour chaque vitesse, le front est cellulaire. Se´rie e,f,g,h : Θ0 = 19◦. Pour chaque
vitesse, le front est dendritique. On remarque le faible de´veloppement des branchements.
On note la ressemblance avec les images obtenues avec l’alliage a` base de succinonitrile
(??).
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Fig. 4.11: Evolution de l’orientation des structures pour le me´lange eau-glucose. Les
deux courbes repre´sentant la fonction Θ/Θ0 = [1 + α(Θ0)Pe5/4]−1 obtenue pour le suc-
cinonitrile (SCN) pour Θ0 = 11◦ et 19◦. L’accord entre les points expe´rimentaux et la
courbe est assez bon.
Conclusion
Bien que les syme´tries et les valeurs d’anisotropie de l’eau diffe`rent notable-
ment de celles du succinonitrile ou de l’acide pivalique, la re´ponse en orientation
des structures du cristal est identique a` celles des deux mate´riaux plastiques
pre´ce´demment e´tudie´s.
4.2.3 Le tetrabromure de carbone
Afin de comple´ter les travaux sur les diffe´rents mate´riaux, nous nous inte´res-
sons a` l’e´tude mene´e par S. Akamatsu et T. Ihle au cours de laquelle ils solidifient
un me´lange CBr4 − C2Cl6 [?].
La tension de surface du CBr4 vaut 6.6× 10−7J.cm−2, son anisotropie capil-
laire vaut entre 0.4% et 0.8%, son coefficient cine´tique µ0 = 220µm.s−1K−1 et
son anisotropie cine´tique 12% [?, ?]. Ainsi, bien que les syme´tries de ce mate´riau
soient identiques a` celles de l’acide pivalique et du succinonitrile, il en diffe`re par
ses valeurs caracte´ristiques d’anisotropie.
Nous repre´sentons sur la figure ?? les donne´es du tableau 2 de [?] se rappor-
tant a` une e´tude nume´rique de T. Ihle pour une ouverture Θ0 = 30◦. Ces points
sont en accord avec une e´tude expe´rimentale de S. Akamatsu a` Θ0 = 32◦. Les
donne´es de la simulation nume´rique se regroupent sur la courbe obtenue avec le
succinonitrile indiquant ainsi que le loi de croissance semble eˆtre valide pour le
tetrabromure de carbone.
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Fig. 4.12: Evolution de l’orientation des structures pour le CBr4 (Θ0 = 30◦) et le
succinonitrile (Θ0 = 30◦).
4.2.4 Comparaison finale
Nous rassemblons sur la figure ?? les points expe´rimentaux obtenus a` Θ0 =
30.6◦ pour l’acide pivalique, Θ0 = 19◦ pour l’eau, Θ0 = 30◦ pour le te´trabromure
de carbone et les deux courbes correspondantes Θ/Θ0 = [1 + α(Θ0)Pe5/4]−1
obtenues sur le succinonitrile. Par ailleurs, nous reportons dans le tableau ?? les
caracte´ristiques de chaque mate´riau.
Fig. 4.13: Evolution de l’orientation des structures pour le succinonitrile (Θ0 = 30◦),
l’eau (Θ0 = 19◦), l’acide pivalique (Θ0 = 30.6◦) et le CBr4 (Θ0 = 30◦). Le regroupement
des donne´es est unique quel que soit le mate´riau.
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Tension Anisotropie
Mate´riaux de surface capillaire Syme´trie
γ0 (J.cm−2) c (%)
Succinonitrile 8.9× 10−7 [?] 0.5 [?, ?] cubique centre´
Acide pivalique 2.8× 10−7 [?] 0.6 [?] 5 [?] cubique face centre´e
Eau 2.8× 10−6 [?] 0.1 a` 0.3 [?] hexagonal
CBr4 6.6× 10−7[?] 0.4 [?] 0.8 [?] cubique face centre´e
Tab. 4.2: Tableau re´capitulatif des valeurs des tensions de surface liquide/solide et des
coefficients d’anisotropie pour chaque mate´riau.
Bien que les quatre mate´riaux conside´re´s soient diffe´rents par leurs structures
(hexagonale pour l’eau et cubique pour les autres) et/ou par leur anisotropie
(tableau ??), chacun obe´it, pour les valeurs d’angle d’ouverture conside´re´es ici,
a` une seule et meˆme loi de croissance, celle de´crite au chapitre 3 : Θ/Θ0 =
[1 + α(Θ0)Pe5/4]−1. Ainsi, pour des angles d’ouverture infe´rieurs a` 30◦, la va-
riation de la direction de croissance des structures entre a (direction microsco-
pique) et G (direction macroscopique) est inde´pendante du mate´riau et du gra-
dient de tempe´rature. Malgre´ cette e´tonnante similarite´, il subsiste des diffe´rences
de re´ponse entre les mate´riaux cubiques pour les angles d’ouverture proches de
l’angle limite de 45◦ [?].
Etant donne´e la diversite´ des me´langes et des concentrations en solute´ utilise´es
dans l’ensemble des expe´riences, il semble que l’inde´pendance de la loi pourrait
eˆtre e´tendue a` la nature des solute´s et a` leurs concentrations.
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4.3 Nouvelle description morphologique
Alors que la re´ponse en orientation des structures est identique a` des ou-
vertures mode´re´es pour les quatre mate´riaux conside´re´s pre´ce´demment, on ob-
serve toutefois une diffe´rence entre leurs re´ponses lorsque l’ouverture se rapproche
de l’angle critique 45◦ pour les mate´riaux cubiques. Afin d’e´lucider cela, nous
de´finissons une nouvelle e´chelle morphologique de dendrite, inde´pendante de la
longueur des branchements qui est soupc¸onne´e eˆtre a` l’origine de ces diffe´rences.
En l’appliquant a` chaque mate´riau, nous obtenons une nouvelle loi de croissance
inde´pendante de l’ouverture Θ0 et du mate´riau.
4.3.1 Proble´matique
Les diffe´rences observe´es entre les mate´riaux surviennent pour des ouvertures
importantes, lorsque les dendrites pre´sentent des branchements extreˆmement
de´veloppe´s. Or ce de´veloppement qui diffe`re suivant le mate´riau joue sur la taille
Λ des structures et donc sur leur nombre de Pe´clet Pe. Il pourrait ainsi eˆtre res-
ponsable des diffe´rences observe´es entre les re´ponses en orientation des structures.
Dans ce cadre, le facteur α(Θ0) dans (3.1) (3.2) peut s’interpre`ter comme une
renormalisation de Λ a` chaque Θ0. Celle-ci compense alors l’amplitude de Λ par
α(Θ0)4/5 de manie`re a` ce que α(Θ0)4/5Λ soit constant pour Θ/Θ0 et VG donne´s
(Fig. ??.a,b). La taille Λ prise dans la de´finition de Pe semble ainsi surestime´e.
Nous recherchons alors une taille de´finie hors branchement commune a` tous les
mate´riaux.
a b
Fig. 4.14: Renormalisation de Λ par α. (a) Lorsque Θ/Θ0 et VG constant, Λ augmente
fortement en fonction de Θ0 alors que α diminue vers 0. (b) Le produit α(Θ0)4/5ΛVG,
au regard des e´quations (3.1)(3.2), est alors constant.
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4.3.2 De´finition de Λ˜
Cette nouvelle taille doit s’appliquer a` toutes les structures observe´es et se
confondre avec la taille Λ pour les cellules ou les dendrites ne pre´sentant pas de
branchements joignant la ligne de front. Pour cela, nous de´finissons un algorithme
ge´ome´trique que nous appliquons aux dendrites syme´triques a` Θ0 = 0◦ puis au
dendrites incline´es a` Θ0 6= 0.
La nouvelle taille Λ˜/2 est de´finie comme la distance entre la pointe d’une den-
drite et le sillon adjacent. Celui-ci est donne´ par la bissectrice des enveloppes des
flancs des dendrites (Fig. ??.a,b). Sur une dendrite syme´trique, cette de´finition
est e´quivalente a` celle de Λ. Dans le cas d’une dendrite asyme´trique (Θ0 6= 0),
la syme´trie droite/gauche e´tant brise´e, la taille Λ˜/2 est mesure´e du coˆte´ non
branche´ de la pointe (Fig. ??.b). La taille Λ˜ est alors plus faible que Λ. L’algo-
rithme ge´ome´trique pour construire Λ˜ e´tend ainsi par continuite´ la de´finition de
Λ au cas des dendrites incline´es de manie`re inde´pendante des branchements.
a b
Fig. 4.15: De´finition de Λ˜ : Λ˜/2 est la distance entre un sillon et la pointe de la struc-
ture. (a) Pour une dendrite syme´trique. (b) Pour une dendrite incline´e, la de´finition est
applique´e du coˆte´ du flanc non branche´ de la dendrite.
4.3.3 Loi de croissance
La figure ?? montre l’application de Λ˜ a` des structures tre`s diverses repre´sen-
tant l’ensemble des mate´riaux. Avec cette nouvelle de´finition, le nombre de Pe´clet,
de´sormais note´ P˜ e permet d’identifier les re´ponses modifie´es sur les figures ??
et ??. On constate que pour chaque mate´riau, les points expe´rimentaux se re-
groupent sur une unique courbe inde´pendamment de l’ouverture Θ0 et du gra-
dient de tempe´rature. On utilise alors les donne´es du succinonitrile afin de me-
ner l’analyse utilise´e au chapitre 3 pour de´terminer la loi de croissance (3.1)
(3.2). Cela aboutit a` une loi similaire a` la pre´ce´dente pour laquelle b = 7/5
a` 0.1 pre`s tandis que α, a pre´sent constant, vaut e´galement 7/5 a` 0.05 pre`s :
Θ/Θ0 = [1 + (7/5)P˜ e
7/5
]−1. En trac¸ant, a posteriori, cette fonction sur les fi-
gures ?? et ??, nous constatons que la loi est en bon accord avec les donne´es
expe´rimentales de chaque mate´riau.
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a Λ = 153µm, Λ˜ = 130µm b Λ = 180µm, Λ˜ = 120µm
c Λ = 239µm, Λ˜ = 130µm d Λ = 315µm, Λ˜ = 104µm
e Λ = 417µm, Λ˜ = 120µm f Λ = 248µm, Λ˜ = 154µm
g Λ = 118µm, Λ˜ = 74µm h Λ = 60µm, Λ˜ = 40µm
Fig. 4.16: Diffe´rentes dendrites sur lesquelles Λ˜ est mesure´. Se´rie a,b,c,d : Succinonitrile.
Se´rie e,f : Acide pivalique. Se´rie g,h : Eau.
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a b
Fig. 4.17: Evolution de l’orientation des structures pour le succinonitrile. On utilise ici
Λ˜ dans le nombre de Pe´clet P˜ e = (Λ˜VG)/D. (a) G = 70K.cm−1. (b) G = 140K.cm−1.




Fig. 4.18: Evolution de l’orientation des structures pour l’acide pivalique et l’eau en
nombre de Pe´clet P˜ e. (a) Acide pivalique. Zoom pour P˜ e ∈ [0; 5]. (b) Eau. On trace sur
chaque graphique la fonction Θ/Θ0 = [1 + (7/5)P˜ e
7/5
]−1 obtenue pour le succinonitrile
(SCN).
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4.3.4 Conclusion
La loi de croissance (3.1) (3.2) a mis en lumie`re, par le biais de α(Θ0), la
surestimation de la taille Λ des structures aux grandes ouvertures par rapport a`
celles observe´es a` faibles ouvertures. Cette grande taille est due au long corte`ge de
branchements que posse`dent les dendrites fortement incline´es. Cette observation
a conduit a` donner une nouvelle de´finition de taille Λ˜ des structures mesure´e hors
branchements. Le passage de Λ a` Λ˜ a abouti a` une loi de croissance modifie´e
par son exposant et e´galement par son coefficient α, de´sormais constant. Non
seulement, on obtient un regroupement des donne´es pour chaque mate´riau, mais












Afin d’illuster cela, nous rassemblons sur la figure ?? les points expe´rimentaux
relatifs au succinonitrile, a` l’acide pivalique et a` l’eau.
Fig. 4.19: Courbe regroupant les orientations des trois alliages pour toutes les ouver-
tures. On trace la fonction Θ/Θ0 = [1 + (7/5)P˜ e
7/5
]−1. Tous les points expe´rimentaux
se superposent sur cette courbe.
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4.4 Directions de croissance des branchements
L’analyse mene´e jusqu’a` pre´sent a porte´ sur les directions de croissance des
cellules et des dendrites. Or, a` grande ouverture, les branches secondaires peuvent
eˆtre conside´re´es, en premie`re approche, comme des structures de solidification
propres. La question se pose alors de de´terminer leur direction de croissance.
4.4.1 Condition d’e´tude
Nous de´taillons ici certaines difficulte´s rencontre´es lors de la mesure de la di-
rection de croissance des branchements (Fig. ??) :
• La distribution de taille des branchements sur le flanc d’une dendrite est non-
homoge`ne, ce qui sort du cadre de l’e´tude pre´ce´dente (le chapitre 6 montrera
cependant que l’homoge´ne´ite´ en taille n’est pas ne´cessaire).
• Les branchements peu de´veloppe´s sur les flancs de la dendrite, de meˆme que
ceux ayant une trajectoire courbe, rendent impossible toute mesure de direction.
• La ligne joignant les pointes des branchements est le´ge`rement en dessous de la
ligne de front moyen, utilise´e comme re´fe´rence pour la mesure des directions de
croissance des dendrites.
L’ensemble de ces difficulte´s implique que la mesure de la direction de crois-
sance des branchements doit eˆtre effectue´e sur des branchements tre`s de´veloppe´s,
ayant si possible des voisins de taille identique et dont la pointe est proche de la
ligne de front (Fig. ??.a).
Fig. 4.20: De´tail des branchements d’une dendrite de succinonitrile pour G =
70K.cm−1, Θ0 = 41.9◦ et VG = 21.2µm.s−1. On remarque la complexite´ des branches
qui comptent jusqu’a` trois ge´ne´rations et dont la direction de croissance peut eˆtre diffi-
cilement accessible.
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4.4.2 Me´thode de mesure
La direction des branchements est mesure´e sur les diagrammes ?? pre´sentant
les trajectoires des dendrites. Les mesures s’effectuent majoritairement sur les
branchements secondaires, mais e´galement sur des branchements ternaires.
A G = 70K.cm−1, nous se´lectionnons les cinq ouvertures suivantes : 34.3◦,
39.8◦, 40.1◦, 41.9◦ et 42.8◦. A G = 140K.cm−1, ce sont les ouvertures 30.6◦, 37.8◦,
39.7◦ et 43.1◦ qui sont utilise´es. Les tailles des branchements, note´es Λg, sont me-
sure´es perpendiculairement a` leur vitesse de croissance Vg. Elles conduisent au
nombre de Pe´clet Pe = (ΛgVg)/D.
Il faut par ailleurs noter que la direction d’anisotropie pertinente pour les
branchements n’est pas identique a` celle utilise´e pour les dendrites. Elle corres-
pond a` la direction cristalline comple´mentaire [0 1 0] note´e ici n¯a (Fig. ??.b).
Cela conduit a` conside´rer Θ¯0 = (n¯a,nG) pour l’ouverture associe´e aux branche-
ments secondaires, Θ¯0 = 90◦ − Θ0 (Fig. ??.b). Pour les branchements ternaires,
l’ouverture est a` nouveau Θ0.
a b
Fig. 4.21: Directions de croissance des branchements. (a) La direction de croissance des
branchements est mesure´e sur le diagramme des trajectoires comme pour les dendrites.
(b) Changement d’ouverture : ici Θ¯0 pour les branchements secondaires.
4.4.3 Direction de croissance des branchements
Nous repre´sentons sur la figure ?? les orientations des branchements en fonc-
tion du nombre de Pe´clet pour chaque gradient thermique et chaque ouverture.
Nous trac¸ons e´galement la courbe de la fonction [1 + 7/5Pe7/5]−1 obtenue au
paragraphe 4.3. Les points expe´rimentaux ve´rifient la tendance observe´e sur les
dendrites et cellules et de´crite au chapitre 3. En revanche, la pre´cision absolue
sur les tailles expe´rimentales, de l’ordre de 5µm pour des longueurs de 15µm a`
50µm, ne permet pas d’obtenir une re´ponse en orientation claire.
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a
b
Fig. 4.22: Evolution de l’orientation des branchements des dendrites de succinonitrile.
(a) G = 70K.cm−1. (b) G = 140K.cm−1. On trace sur chaque graphique la fonction
[1 + 7/5Pe7/5]−1.
4.4.4 Conclusion
Les branchements des dendrites, lorsqu’ils sont tre`s de´veloppe´s, peuvent eˆtre
conside´re´s comme des structures de croissance propre pour lesquelles il est pos-
sible, dans une certaine mesure, de mesurer leurs directions de croissance, leurs
tailles Λ et leurs vitesses VG. En de´finissant l’ouverture Θ¯0 a` conside´rer pour les
branchements, nous avons compare´, en repre´sentation Θ/Θ0(Pe), les directions
de croissance des dendrites et celles des branchements. La tendance de la variation




Dans ce chapitre, nous nous sommes interroge´ sur le domaine de validite´ de
la loi d’orientation (3.1) (3.2) obtenue pour le succinonitrile. Cela nous a conduit
a` analyser la de´pendance en Θ0 des diffe´rentes re´ponses en orientation obtenues
et donc a` conside´rer le roˆle du facteur α(Θ0) dans la loi (3.1) (3.2). Ceci a mis en
e´vidence la surestimation de la taille caracte´ristique des structures a` conside´rer
pour rendre compte de la direction de croissance des cellules et dendrites. Ainsi,
nous avons introduit une nouvelle taille Λ˜ base´e sur le corps meˆme de la dendrite.
Cette nouvelle taille utilise´e dans le nombre de Pe´clet P˜ e a permis d’obtenir une
loi de croissance (4.1) inde´pendante de Θ0 et de la morphologie des structures,
notamment du niveau de de´veloppement de leurs branchements.
Les lois (3.1) (3.2) et (4.1) se sont re´ve´le´es insensibles aux variations de G.
Ceci implique que seule la direction de G a une influence sur les directions de
croissance des structures et que son intensite´ n’en a pas.
Nous avons ensuite teste´ la loi (4.1) pour d’autres mate´riaux que le succinoni-
trile. Changer de mate´riaux implique de nombreuses variations simultane´es sur
les grandeurs physiques caracte´ristiques de la croissance. Notamment, cela a pour
conse´quence une variation de diffusivite´, de nature et de concentration de solute´
ainsi que de tension de surface, de sous-refroidissement cine´tique et de leurs ani-
sotropies respectives. Bien que les valeurs (tableaux ?? et ??) de ces grandeurs
soient assez diffe´rentes, la loi d’orientation (4.1) est reste´e valide sur les diffe´rents
mate´riaux utilise´s. Ceci conduit a` l’alternative suivante :
• soit les valeurs des anisotropies sont errone´es dans la litte´rature et elles seraient
en fait tre`s voisines. Cela constituerait une piste pour expliquer que toutes les
courbes de re´ponse sont identiques mais soulevant en retour le proble`me de leur
e´trange proximite´.
• soit la loi d’orientation (4.1) est inde´pendante de la variation des anisotropies.
Cette dernie`re proprie´te´ rejoindrait alors la conclusion e´mise sur le roˆle de G.
Nous avons vu que G est une asymptote du proble`me et que son intensite´ n’a pas
d’implication sur les directions de croissance des structures. Ainsi, la proprie´te´
analogue sur l’autre asymptote du proble`me conduirait a` ce qu’une variation
d’intensite´ de l’anisotropie cristalline cine´tique ou superficielle, n’ait pas d’impli-
cation sur les directions de croissance.
En pratique, la diversite´ des alliages employe´s ainsi que leurs concentrations
sugge`re e´galement une inde´pendance de la loi vis-a`-vis de la nature du solute´ et
de sa concentration.
La mise en e´vidence de cette loi universelle constitue un re´sultat notable
puisqu’il permet a priori de de´terminer l’orientation des structures de tout front
rugueux de solidification homoge`ne, en fonction de ses seules vitesse, taille et





A l’issue de la de´stabilisation primaire du front plan, l’interface se restabilise
par effets non-line´aires en cellules et dendrites. Celles-ci sont a` leur tour victimes
d’instabilite´s secondaires de cre´ation et de disparition qui participent a` l’organi-
sation en re´seau de tailles de structures plus ou moins re´gulie`res. Ces instabilite´s,
qui bornent la gamme de stabilite´ des structures observables le long du front,
jouent un roˆle important en me´tallurgie car elles sont lie´es aux e´chelles de mi-
crose´gre´gation. Pour cette raison, nous caracte´risons l’e´volution de la gamme de
stabilite´ des structures en fonction des parame`tres de vitesse, de gradient ther-
mique, mais e´galement, ce qui constitue l’originalite´ de cette e´tude, en fonction
de l’ouverture.
Par ailleurs, l’instabilite´ entraˆınant le mode de´ge´ne´re´, d’une autre nature que
les deux pre´ce´dentes, constitue e´galement une limite de la gamme d’existence
des dendrites. C’est pourquoi, nous caracte´risons la transition dendrite/mode
de´ge´ne´re´ en fonction du nombre de Pe´clet et de l’angle d’ouverture.
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5.1 Instabilite´s de cre´ation et de disparition
Dans le cas ou` G et a sont aligne´s, les instabilite´s de cre´ation et d’e´limination
ont fait l’objet de nombreuses e´tudes dont nous re´sumons ci-dessous les principaux
re´sultats. Nous caracte´risons ensuite l’effet d’une ouverture non nulle, Θ0 6= 0,
sur ces instabilite´s.
5.1.1 Historique
Les tailles des structures de solidification ont une re´percussion importante sur
les caracte´ristiques des me´taux [?, ?, ?, ?, ?, ?]. C’est pourquoi un grand nombre
d’e´tudes expe´rimentales et nume´riques leurs sont de´die´es. On distingue, a` travers
la litte´rature, deux concepts dominants : les tailles moyennes des structures et
les bandes de tailles stables.
Le premier concept, le plus aborde´, alimente de nombreuses e´tudes the´oriques
et nume´riques de´veloppe´es notamment par J. D. Hunt [?], W. Kurz et D. J. Fisher
[?], Trivedi [?] et Hunt et Lu [?, ?, ?]. Chacun de ces travaux vise a` de´terminer,
de manie`re plus ou moins de´taille´e, la taille moyenne des structures de solidifica-
tion en fonction des parame`tres c0, V et G. Quant aux travaux expe´rimentaux, E.
Cadirli et al. proposent un inventaire tre`s riche des diffe´rentes expe´riences de´die´es
a` ces relations pour de nombreux alliages organiques et me´talliques [?, ?, ?].
Le second concept est moins aborde´ dans la litte´rature. Les travaux qui lui
sont consacre´s, consistent a` de´terminer les seuils supe´rieurs et infe´rieurs de stabi-
lite´ des structures induits par les instabilite´s de disparition et cre´ation en fonction
des meˆmes parame`tres et de la taille λ des structures. Les travaux expe´rimentaux
de G. L. Ding et al. [?], H. Weidong et al. [?], A. Pocheau et M. Georgelin [?] re-
censent ces bornes en fonction de la vitesse de pousse´e pour des alliages a` base de
succinonitrile et re-interpretent la taille moyenne des structures par les domaines
de stabilite´ en taille propre des cellules et dendrites [?].
Par ailleurs, R. N. Grugel et al. mesure l’e´volution des tailles moyennes des
structures en fonction de Θ0 [?].
5.1.2 Description des instabilite´s
Dans ce paragraphe, nous de´crivons les deux principales instabilite´s ren-
contre´es lors des expe´riences : l’instabilite´ d’e´limination et l’instabilite´ de cre´ation.
Elimination de structures
L’e´limination d’une structure suit le processus suivant : lorsqu’une cellule se
met en retrait par rapport a` la ligne de front, elle e´volue dans un milieu plus
concentre´ en solute´ et doit donc se solidifier a` une tempe´rature plus basse, ce
qui a pour conse´quence de la faire reculer davantage, jusqu’a` ce qu’elle arreˆte
comple`tement de croˆıtre. En pratique, cela est observe´ lorsque localement, sur
le front, certaines structures sont plus e´troites. Nous sommes en pre´sence d’une
mode similaire au mode d’Eckhaus a` grande longueur d’onde qui est ici localise´ a`
petite longueur d’onde. Nous repre´sentons sur la figure ?? une se´quence de´crivant
l’e´limination d’une cellule. On assiste soit a` des e´liminations isole´es, soit a` des
88
5.1. Instabilite´s de cre´ation et de disparition
e´liminations de type 2λ − S ou` une cellule sur deux disparaˆıt [?]. L’observation
de l’instabilite´ d’e´limination permet de connaˆıtre la limite infe´rieure des tailles
viables du syste`me.
a t=0s b t=6s
c t=12s d t=18s
Fig. 5.1: Se´quence d’e´limination d’une cellule. Θ0 = 10.9◦, G = 140K.cm−1, VG =
29.5µm.s−1. On pointe la structure qui disparaˆıt.
Cre´ation de structures
Le me´canisme de cre´ation intervient ge´ne´ralement lorsqu’une dendrite posse`de
un long corte`ge de branchements. Ceux-ci sont suffisamment e´loigne´s du champ
de diffusion de la dendrite me`re et peuvent joindre la ligne de front pour e´voluer
en structure cellulaire ou dendritique. L’initiation du phe´nome`ne peut avoir pour
origine un branchement secondaire ou tertiaire comme lors de l’instabilite´ de
queue [?]. Ce mode de cre´ation est tre`s courant pour les structures incline´es
notamment a` grandes ouvertures, les dendrites pre´sentant de nombreux branche-
ments tre`s de´veloppe´s. Il a e´te´ e´galement observe´, tre`s rarement, des instabilite´s
de type ”tip-splitting” qui ne font pas ici l’objet d’une e´tude spe´cifique. L’e´tude
des tailles des structures instables par cre´ation nous permet de connaˆıtre les tailles
maximales accessibles par le syste`me. Nous pre´sentons en figure ?? une se´quence
de´crivant la cre´ation d’une cellule via un branchement late´ral d’une dendrite.
5.1.3 Me´thode de mesure des gammes de stabilite´
Afin de caracte´riser l’e´volution de la gamme de stabilite´, nous traquons les
instabilite´s de´crites ci-dessus. Pour les de´terminer, nous mesurons les tailles in-
stables en provoquant les instabilite´s par une lente variation de vitesse. Celle-ci
s’e´tale sur une e´chelle de temps bien supe´rieure au temps de diffusion D/V 2G de
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a t=0s b t=6s
c t=12s d t=18s
Fig. 5.2: Se´quence de cre´ation d’une cellule par une instabilite´ de flanc. Θ0 = 30.2◦,
G = 70K.cm−1, VG = 30.3µm.s−1. On pointe le branchement qui donne naissance a` la
dendrite.
manie`re a` ce que chaque e´tat e´tudie´ soit quasi-stationnaire. Les expe´riences e´tant
mene´es pour des vitesses supe´rieures a` 10µm.s−1, les acce´le´rations et de´ce´le´rations
sont de l’ordre de 5 a` 10µm.s−1.h−1.
Les seuils Λmax (instabilite´s de cre´ation) et Λmin (instabilite´s de disparition),
sont chacun encadre´s entre deux valeurs tre`s proches, l’une stable, l’autre in-
stable. Les tailles instables sont mesure´es au moment du de´clenchement de l’in-
stabilite´. Le seuil est ensuite donne´ par la moyenne de ces deux valeurs. Les
tailles de´crivant les instabilite´s sont les tailles Λg (Fig. ??) repre´sentant la dis-
tance entre les axes des dendrites. Ce sont les tailles effectives des structures
influant sur les caracte´ristiques du mate´riau solidifie´. La vitesse utilise´e ici est la
vitesse de croissance Vg des structures. De manie`re pratique, Λ et VG sont dans
un premier temps de´termine´s puis transforme´s en Λg et Vg : Λg = Λ cos (Θ0 −Θ),
Vg = VG/ cos (Θ0 −Θ). Le calcul de Θ s’effectue a` l’aide des e´quations (3.1) et
(3.2).
Nous de´tectons les instabilite´s pour cinq vitesses de pousse´e diffe´rentes, a` sa-
voir V = 10µm.s−1, 15µm.s−1, 20µm.s−1, 30µm.s−1, 40µm.s−1 et 50µm.s−1.
Les mesures sont effectue´es pour trois gradients de tempe´rature de 70K.cm−1,
100K.cm−1 et 140K.cm−1 et des ouvertures Θ0 prenant les valeurs 0◦, 10◦, 30◦,
35◦ et 41◦.
5.1.4 Gammes de stabilite´
Nous pre´sentons en figure ?? les tailles critiques Λmax et Λmin en fonction des
trois parame`tres Vg, G et Θ0. Nous de´crivons ci-dessous les variations des deux
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Fig. 5.3: Limites supe´rieures et infe´rieures de stabilite´ en fonction de la vitesse de crois-
sance Vg. (a) et (b), G = 70K.cm−1 et Θ0 = 10◦; 30◦; 35◦; 41◦. (c) et (d), G = 100K.cm−1
et Θ0 = 10◦; 30◦; 35◦; 41◦. (e) et (f), G = 140K.cm−1 et Θ0 = 0◦; 10◦; 30◦; 35◦; 41◦. On
note que pour Θ0 = 41◦, la limite infe´rieure de stabilite´ par e´limination n’existe pas :
c’est le mode de´ge´ne´re´ qui est alors observe´.
Variation en Vg
Les points expe´rimentaux sur la figure ?? se rassemblent sur des courbes
monotones de´croissantes en fonction de Vg et qui pre´sentent des comportements
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similaires. Il est a` noter que la pre´cision sur les points pour Θ0 = 41◦ et G =
70K.cm−1 n’est pas aussi grande que pour les autres mesures, e´tant donne´ la
grande diffe´rence (de l’ordre de 150µm) entre les valeurs stables et instables per-
mettant de calculer le seuil. A cette meˆme ouverture, les instabilite´s d’e´liminations
n’ont pas e´te´ observe´es. C’est en effet le mode de´ge´ne´re´ qui de´stabilise les den-
drites les plus e´troites et non le mode de disparition. Nous ne repre´sentons pas
les points expe´rimentaux correspondants sur les graphiques car la nature meˆme
de la transition dendrite/mode de´ge´ne´re´ est diffe´rente de celle de l’instabilite´
d’e´limination. L’e´tude de´die´e au mode de´ge´ne´re´ sera mene´e au paragraphe 5.2.
a b
Fig. 5.4: Evolution de ΛgV 0.23g en fonction de G.
Pour synthe´tiser quantitativement l’e´volution des euils, nous conside´rons une
loi d’ajustement en puissance de Vg et G : Λg = Γ(Θ0)V cgG
d. ceci conduit a`
c = −0.230 ± 0.047 pour Λmin et a` c = −0.229 ± 0.045 pour Λmax que nous
approchons par c = −0.23.
Variation en G
La figure ?? pre´sente l’e´volution du produit ΛgV 0.23g avec G a` divers Θ0. Les
points se rassemblent a` nouveau sur des courbes de´croissantes monotones. L’ajus-
tement de la loi de puissance ΛgV 0.23g = Γ(Θ0)G
d aux donne´es expe´rimentales
conduit pour chaque ouverture, a` d = −0.47± 0.09 pour Λmin et Λmax, que nous
approchons par d = −0.47.
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Variation en Θ0
La figure ?? pre´sente l’e´volution de ΛgG0.47V 0.23g en fonction de Θ0 pour Λmin
et Λmax. Les points expe´rimentaux pour Λmax et Λmin se regroupent sur deux
courbes distinctes qui pre´sentent une augmentation avec Θ0 et une dispersion
qui croˆıt avec Θ0, notamment pour Λmax. Celle-ci correspond a` l’e´cart de la loi
d’ajustement a` la re´elle e´volution des donne´es. Les tendances observe´es sont alors
claires : les tailles critiques augmentent avec Θ0.
Fig. 5.5: Repre´sentation des minima et maxima de stabilite´ en fonction de l’ouverture
Θ0. On note une forte variation du maximum en fonction de l’ouverture, alors que le
minimum augmente dans une moindre mesure. On trace par ailleurs les courbes interpo-
latrices : Γmax(Θ0) = 45.95 + 8.17× 10−4Θ30 et Γmin(Θ0) = 14.33 + 1.50× 10−4Θ30.
Discussion
Le fait que les limites de stabilite´ augmentent avec Θ0 est en premie`re ap-
proche contre intuitif : Les structures incline´es a` grande ouverture posse`dent de
longs corte`ges de branchements joignant la ligne de front. De ce fait, les dendrites
seraient susceptibles de donner naissance a` une nouvelle dendrite plus facilement
que pour une dendrite syme´trique (Θ0 = 0◦) dont les branchements ne joignent
pas la ligne de front. Une telle diminution des tailles critiques lorsque Θ0 aug-
mente, est observe´e par G. He dans les superalliages [?]. En revanche, R. N.
Grugel aboutit au meˆmes conclusions que sur la figure ?? pour l’e´volution de la
gamme de stabilite´ [?] : la gamme de dendrites stables augmentent avec Θ0.
En vue de l’utilisation des donne´es de la figure ?? dans le chapitre 6, nous
nommons Γmax et Γmin les fonctions d’interpolation des limites supe´rieure et
infe´rieure de stabilite´ (Fig. ??) : ΛmaxG0.47V 0.23g = Γmax(Θ0), ΛminG
0.47V 0.23g =
Γmin(Θ0). Nous obtenons :
Γmax(Θ0) = 45.95 + 8.17× 10−4Θ30




Nous avons dresse´ le diagramme de stabilite´ des structures de solidification
pour le succinonitrile en fonction de la vitesse, du gradient thermique et de l’angle
d’ouverture en vue d’une utilisation dans le chapitre 6. Il est important de re-
marquer la forte augmentation de la largeur de la bande de stabilite´ avec Θ0,
due a` l’augmentation de la taille du corte`ge de branchements lorsque l’ouverture
de´passe 30◦.
Une des utilisations pratiques de l’e´volution de la gamme de stabilite´ en fonc-
tion de Θ0 pourrait eˆtre de controˆler, dans une certaine mesure, les tailles moyen-
nes ou extreˆmes et la largeur de la distribution en taille des structures en variant
Θ0 : une distribution de taille assez faible dans le solide re´sulterait, par exemple,
de la croissance d’un mono-grain a` Θ0 = 0◦ alors qu’en approchant 35◦, la distri-




La transition morphologique dendrite/mode de´ge´ne´re´ est observable lorsque
l’angle entre la direction de l’axe [1 0 0] du cristal et celle du gradient thermique
est proche de 45◦ : Θ0 ≈ 45◦. Nous de´crivons ici cette transition ainsi que son
e´volution le long du front au cours du temps. Nous la caracte´risons par le nombre
de Pe´clet en-dessous duquel elle apparaˆıt.
5.2.1 De´finition
Nous remarquons que, pour des ouvertures importantes, Θ0 > 35◦, et a` bas
nombre de Pe´clet, le front dendritique se de´stabilise en petites structures insta-
tionnaires se coupant de manie`re re´pe´titive a` la pointe : c’est le mode de´ge´ne´re´
(Fig. ??.a). Les petites structures, y compris les branchements des dendrites,
croissent alors dans une direction proche de celle de G (Fig. ??.b). Il n’y a donc
plus une unique direction principale de croissance a influenc¸ant leur direction de
croissance, mais deux, dirige´es de part et d’autre de G. Cela entraˆıne les coupures
de leurs pointes. La structure du mode de´ge´ne´re´ est sans cesse e´volutive ce qui
interdit toute mesure de taille et de direction de croissance.
a b
Fig. 5.6: Mode dit ”de´ge´ne´re´” qui intervient a` bas nombre de Pe´clet et grande ouverture.
(a) Le front se compose de petites structures qui se coupent a` la pointe. Il est alors
impossible de de´finir une taille et un angle de croissance. (b) On retrouve cette meˆme
structure dans les branchements des dendrites tre`s incline´es.
5.2.2 Evolution du mode de´ge´ne´re´
Nous de´crivons ici les trois phases que traverse le mode de´ge´ne´re´ : la cre´ation,
la propagation et la disparition.
Naissance du mode de´ge´ne´re´
Pour des vitesses de pousse´e assez e´leve´es, le mode de´ge´ne´re´ reste localise´
dans les branchements des dendrites tandis que leur pointe reste stationnaire. En
revanche, lorsque la vitesse diminue, certaines de ces branches croissent dans la
direction oppose´e a` celle des dendrites et interagissent avec leurs pointes. Cela
conduit a` une diminution de la taille de leur pointe. La direction de croissance
de la dendrite se redresse alors en direction de G et finalement, on observe la
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coupure de sa pointe. La nucle´ation des germes de mode de´ge´ne´re´ est homoge`ne.
Sur la figure ??, nous pre´sentons le de´tail de la naissance du mode de´ge´ne´re´.
a t=0s b t=8s
c t=16s d t=24s
Fig. 5.7: Se´quence pre´sentant la naissance du mode de´ge´ne´re´. On constate que la taille
de la pointe de la dendrite conside´re´e diminue et que sa direction de croissance se re-
dresse. Une coupure de pointe survient alors et les deux cellules filles e´voluent chacune
selon une direction principale de croissance diffe´rente : une suivant a, l’autre selon son
perpendiculaire. VG = 35µm.s−1 et Θ0 = 43.1◦.
Propagation du mode de´ge´ne´re´
La de´stabilisation des dendrites par le mode de´ge´ne´re´ ne s’ope`re pas simul-
tane´ment sur chaque dendrite mais de manie`re sporadique le long du front.
Chaque domaine de mode de´ge´ne´re´ cre´e´ s’e´tend alors par croissance de ses fron-
tie`res.
Pour la suite, il est utile de de´finir l’amont d’une dendrite comme la partie
du front vers laquelle de´rive la dendrite et l’aval comme la partie du front de´ja`
traverse´e par la dendrite. On distingue ainsi la propagation de la frontie`re amont
et de la propagation de la frontie`re aval dans le re´fe´rentiel lie´ a` la matie`re.
Les dendrites rencontrant le mode de´ge´ne´re´ par leur frontie`re aval se de´stabili-
sent par le meˆme me´canisme que lors de la cre´ation de´crite ci-dessus. La frontie`re
aval du mode de´ge´ne´re´ est quasi-stationnaire comme pre´sente´e sur la figure ??.
Sur la frontie`re amont, le mode de´ge´ne´re´ est attache´ au corte`ge de branche-
ment de la dendrite qui la pre´ce`de. Ainsi, la propagation de la frontie`re amont
s’effectue a` la meˆme vitesse que cette dendrite. Nous repre´sentons sur la figure
?? ce type de propagation du mode de´ge´ne´re´.
Par ces deux me´canismes, le mode de´ge´ne´re´ envahit la totalite´ du front. Cela
est sche´matise´ sur la figure ?? qui rend compte de l’e´volution temporelle du mode
de´ge´ne´re´ dans un e´chantillon ou` naissent trois germes de mode de´ge´ne´re´.
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a t=0s b t=8s
c t=16s d t=24s
Fig. 5.8: Se´quence pre´sentant la propagation de la frontie`re aval du mode de´ge´ne´re´.
Les dendrites 1 et 2 se de´stabilisent successivement a` son contact. VG = 24µm.s−1 et
Θ0 = 43.1◦.
a t=0s b t=8s
c t=16s d t=24s
Fig. 5.9: Se´quence pre´sentant la propagation de la frontie`re amont du mode de´ge´ne´re´.
Le corte`ge de branchement emmene´ par la dendrite se de´stabilise en mode de´ge´ne´re´.
Ainsi, le mode de´ge´ne´re´ se propage a` la meˆme vitesse que la dendrite. VG = 24µm.s−1
et Θ0 = 43.1◦
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Fig. 5.10: Evolution au cours du temps du mode de´ge´ne´re´ sur la largeur d’un e´chantillon.
On note par 1,2,3 les germes de mode de´ge´ne´re´ qui naissent de manie`re homoge`ne le long
du front et qui se propagent dans les deux directions. Le mode de´ge´ne´re´ fini par envahir
totalement le front.
Disparition
Lorsque le mode de´ge´ne´re´ a envahit l’ensemble du front et qu’on augmente
la vitesse de pousse´e, quelques petites structures le composant parviennent a`
croˆıtre sans subir d’instabilite´s de coupure de pointe. Leur taille augmente, elles
s’inclinent et finissent par former de nouvelles dendrites. Nous repre´sentons sur
la figure ?? une se´quence de disparition du mode de´ge´ne´re´.
5.2.3 Mesure de la transition dendrite/mode de´ge´ne´re´
Afin de de´tecter pre´cise´ment l’apparition du mode de´ge´ne´re´, nous nous plac¸ons
a` Θ0 fixe´. Nous poussons l’e´chantillon a` haute vitesse afin d’obtenir un front to-
talement dendritique, puis nous diminuons V suffisamment lentement pour ne
pas entraˆıner d’instabilite´s autres que celle de la transition au mode de´ge´ne´re´.
A chaque saut de vitesse, nous attendons un temps tre`s supe´rieur a` D/V 2G afin
d’obtenir des structures stationnaires. On re´ite`re l’expe´rience en diminuant la
vitesse jusqu’a` ce que le front soit entie`rement de´ge´ne´re´. Les dernie`res dendrites
stables dont la taille est Λl, de´finissent la transition.
La transition s’ope`re en fonction de deux variables : la vitesse VG et la taille
des dendrites Λl. Nous construisons le nombre de Pe´clet limite Pel = (ΛlVG)/D
en dessous duquel les dendrites sont entie`rement de´stabilise´es. Sur la figure ??.a
nous repre´sentons le nombre de Pe´clet limite en fonction de l’ouverture pour les
deux gradients de tempe´rature utilise´s G = 70K.cm−1 et G = 140K.cm−1.
98
5.2. Mode de´ge´ne´re´
a t=0s b t=6s
c t=12s d t=18s
Fig. 5.11: Se´quence qui repre´sente la disparition du mode de´ge´ne´re´. Une petite structure
devient suffisamment grande pour e´merger du mode de´ge´ne´re´, se transformer ne dendrite
et rester pe´renne.
On trace e´galement le meˆme diagramme en utilisant Λ˜l, la taille de´finie hors
branchement et introduite au chapitre 4, dans le nombre de Pe´clet sur la figure
??.b. Sur les deux graphiques, les donne´es expe´rimentales s’accumulent sur une
courbe croissante Pel(Θ0) et P˜ el(Θ0) se´parant les deux modes observe´s sur le
diagramme de stabilite´. On s’attend a` ce que le seuil diverge a` Θ0 = 45◦ sur la
figure ??.a puisque une dendrite est alors susceptible de posse´der un sillage infini
de mode de´ge´ne´re´. En revanche, sur la figure ??.b, le fait d’utiliser la taille Λ˜
qui est inde´pendante du nombre de branchements, doit faire saturer le nombre
de Pe´clet limite P˜ el pour Θ0 tendant vers 45◦. On constate par ailleurs que cette
frontie`re est inde´pendante du gradient thermique G.
Il est a` noter que pour les vitesses utilise´es, le mode de´ge´ne´re´ n’est pas observe´
pour l’ouverture Θ0 = 34.3◦. En revanche, il est pre´sent a` Θ0 = 36.9◦ ce qui
implique que l’apparition du mode de´ge´ne´re´ a` vraisemblablement lieu entre ces
deux valeurs de l’ouverture. Cela est en bon accord avec les travaux nume´riques
de T. Ihle rapportant que cet angle limite vaut Θ0 = 36◦ pour le te´trabromure
de carbone [?].
5.2.4 Conclusion
Nous avons de´termine´ la limite de stabilite´ des dendrites vis-a`-vis du mode
de´ge´ne´re´. Pour cela, nous avons caracte´rise´ son e´volution le long du front de
croissance et repe´re´ son apparition en fonction de la vitesse normale au front VG
et de la taille limite Λl des structures stables. Il est alors apparu que le mode
de´ge´ne´re´ ne peut survenir, pour notre alliage de succinonitrile, qu’au-dela` d’un
angle d’ouverture compris entre Θ0 = 34.3◦ et Θ0 = 36.8◦. Ceci est en accord
avec les simulations nume´rique de T. Ihle pour lesquelles cet angle vaut Θ0 = 36◦
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[?]. Au-dela` de cet angle, le seuil d’apparition du mode de´ge´ne´re´, mis sous forme
de nombre de Pe´clet limite Pel = ΛlVG/D, augmente fortement lorsque l’angle
d’ouverture tend vers l’angle limite 45◦.
a
b
Fig. 5.12: Diagrammes de stabilite´ pour G = 140K.cm−1 et G = 70K.cm−1. (a) On
utilise Λl et VG pour former Pel. (b) On utilise Λ˜l et VG pour former P˜ el. Les lignes sur
les diagrammes sont des guides visuels.
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5.3 Conclusion sur les instabilite´s
La gamme de stabilite´ des cellules et dendrites est borne´e par trois insta-
bilite´s : instabilite´ de cre´ation, d’e´limination et de mode de´ge´ne´re´. Les deux
premie`res sont largement traite´es dans la litte´rature pour Θ0 = 0◦ alors que la
troisie`me, se manifestant pour Θ0 proche de 45◦, ne l’est pas. De meˆme, l’e´volution
de ces instabilite´s avec Θ0 restait a` de´terminer. Nous l’avons e´tudie´ ici aboutis-
sant ainsi aux diagrammes de stabilite´ correspondants.
Nous avons caracte´rise´ les bornes de la gamme de stabilite´ des instabilite´s de
cre´ation et disparition en fonction de Θ0 par des regroupements heuristiques suc-
cessifs des variables G et Vg en loi de puissance : Λmax,min ∝ Γ(Θ0)V −0.23g G−0.47.
La largeur des gammes de stabilite´ s’est ave´re´e augmenter avec Θ0. Ces dia-
grammes seront utilise´s dans le chapitre 6 sur des fronts inhomoge`nes.
La transition au mode de´ge´ne´re´ n’apparaˆıt que lorsque Θ0 & 36◦. Ce mode
fixe alors la limite infe´rieure de stabilite´ des dendrites en supplantant l’instabilite´
d’e´limination. Cette limite a e´te´ caracte´rise´e par le nombre de Pe´clet limite en-
dessous duquel le front est entie`rement de´stabilise´. Elle s’est re´ve´le´e augmenter
rapidement avec Θ0 entre 36◦ et 45◦.
Ces diffe´rents diagrammes de stabilite´ peuvent en principe permettre de contr-
oˆler la morphologie de l’interface et donc la se´gre´gation de solute´ pie´ge´ dans le
solide. Il est notamment ainsi envisageable de faire croˆıtre, selon les parame`tres
de vitesse, de gradient thermique et d’ouverture, soit un front en mode de´ge´ne´re´,






Nous avons abouti aux chapitres 3 et 4 a` des re´sultats universels sur l’orien-
tation des structures dans des configurations homoge`nes. Le pre´sent chapitre a
pour but d’e´tudier l’extension de ces re´sultats a` des configurations he´te´roge`nes
ou` les parame`tres de controˆle sont spatialement non-uniformes. Pour cela, nous
appliquerons sur chaque e´tat inhomoge`ne une hypothe`se dite ”locale” selon la-
quelle les directions de croissance des structures sont donne´es par les lois des
e´tats homoge`nes : le comportement local ne de´pend que des valeurs locales des
parame`tres et non de leurs gradients (gradients de Λ, de G, de Θ0).
Nous abordons ainsi la question de l’orientation des structures pour des fronts
soit compose´s de dendrites de tailles variables, soit courbe´s ou encore place´s
dans un gradient de tempe´rature non-constant. Chaque modulation de taille,
de gradient de tempe´rature ou d’ouverture est envisage´e a` grande e´chelle. Ces
expe´riences se rapprochent des conditions industrielles de solidification de lingot
me´tallique ou bien de creuset pour lesquels le front de solidification pre´sente une
courbure ou des variations de l’orientation cristalline et de l’intensite´ du gradient
de tempe´rature. Nous conservons cependant une ge´ome´trie bidimensionnelle qui
permet de nous affranchir des effets de convection.
Le chapitre est compose´ de trois parties se rapportant chacune a` l’e´tude d’une
configuration particulie`re. Ainsi, nous e´tudions successivement des fronts recti-
lignes compose´s de dendrites de tailles variables, des fronts faiblement courbe´s et
des fronts le long desquels le gradient de tempe´rature varie. Les deux premie`res




6.1 Re´seau de dendrites de tailles variables
Notre objectif est de tester et de pre´ciser l’hypothe`se ”locale” en e´tudiant
l’e´volution de dendrites de tailles variables le long d’un front rectiligne. Cette
hypothe`se consiste a` conside´rer un front inhomoge`ne comme un front homoge`ne
localement. Cela est justifie´ dans nos expe´riences car leur nombre de Pe´clet est
suffisamment grand, Pe > 1, pour que les dendrites aient peu d’interactions diffu-
sives. Pour tester cette hypothe`se, nous suivons expe´rimentalement la cine´matique
des structures inhomoge`nes en taille le long du front. Nous la comparons ensuite
a` la cine´matique reconstruite par simulation nume´rique base´e sur l’hypothe`se
locale et la loi de croissance du chapitre 3.
6.1.1 Dispositif expe´rimental
Afin d’obtenir un re´seau de tailles variables, nous utilisons le meˆme disposi-
tif expe´rimental que pre´ce´demment en y ajoutant un e´chantillon contenant un
fil e´lectrique (cf. chapitre 2) de manie`re a` perturber localement le front. Pour
cela, nous de´livrons des impulsions de puissance dans le fil via un ge´ne´rateur
de fonction Agilent 33120A. Ainsi, le front fond localement dans l’environnement
imme´diat du fil (Fig. ??). Les impulsions de´livre´es ont alors pour effet d’entraˆıner
la cre´ation de structure par instabilite´ conduisant une dendrite a` se transformer
en deux dendrites. Les tailles moyennes des dendrites sont ainsi diminue´es locale-
ment. On arreˆte alors le signal tandis que la perturbation de´rive le long du front
du fait de l’inclinaison des structures. On attend un temps suffisamment long
pour que la zone perturbe´e s’e´loigne du fil avant de commencer l’enregistrement
d’une se´quence. La diffusion de phase e´tant pratiquement nulle, le front ne subit
pas d’homoge´ne´isation le long du front durant cette dure´e.
Nous utilisons ici une unique orientation Θ0 = 25.2◦ pour une seule vitesse
VG = 20µm.s−1. La direction du gradient de tempe´rature est constante et son
intensite´ vaut 140K.cm−1.
Fig. 6.1: Dendrites incline´es et fil e´lectrique sans signal. Le front est alors peu perturbe´
par le fil.
6.1.2 Cine´matique de sillon
Afin de valider l’hypothe`se locale, nous conside´rons un diagramme spatio-
temporel de trajectoires de dendrites de tailles inhomoge`nes. Pour une dizaine de
dendrites, nous mesurons les distances pointes a` pointes a` leur voisines amont et
aval ainsi que leur angle de croissance Θ (Fig. ??). Comme les distances pointes
a` pointes amont et aval diffe`rent, il en re´sulte une ambigu¨ıte´ quant a` la distance
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Λ a` conside´rer pour appliquer la loi Θ/Θ0(Pe). Pour la lever, nous calculons les
deux angles correspondant a` une mesure de Λ aval et amont vis-a`-vis de la pointe
de la dendrite conside´re´ et nous la comparons a` l’angle de croissance mesure´ (Fig
??).
Fig. 6.2: Trajectoires de dendrites de tailles diffe´rentes. Les dix points repre´sentent les
lieux ou` on mesure Θ ainsi que les tailles Λ en amont et en aval des dendrites.
Fig. 6.3: De´finition des dendrites amont et aval vis-a`-vis d’une pointe de´rivant a` la
vitesse Vd.
L’expe´rience est mene´e pour Θ0 = 25.2◦ a` la vitesse VG = 20µm.s−1 et
G = 140K.cm−1. Les angles et les tailles mesure´s sur le diagramme Fig. ?? et
calcule´s sont reporte´s dans le tableau ??. Les angles de la quatrie`me et de sixie`me
colonne sont pratiquement e´gaux. Cela signifie que chaque dendrite croˆıt selon
une direction impose´e par la structure situe´e en amont, i. e. par la distance pointe
a` pointe a` celle-ci. En particulier, on peut conside´rer que le sillon compris entre les
pointes croˆıt selon une direction Θ fonction de la distance entre les deux pointes
qui l’entourent. Dans cette interpre´tation, la dynamique de croissance se rame`ne
a` une dynamique de sillon pilote´e par la distance entre ses bornes : les pointes
des dendrites qui l’environnent.
Ce re´sultat peut s’interpre´ter en conside´rant la pointe d’une dendrite croissant
dans une direction d’angle Θ. Comme elle de´rive le long du front dans une direc-
tion dite amont, elle traverse le champ de concentration perturbe´ par sa voisine
amont, i. e. la la voisine qui la pre´ce`de, quelques instant plus toˆt (Fig. ??). Ceci
introduit un couplage asyme´trique sur le front entre une dendrite et ses voisines
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amont et aval : la dendrite est largement plus sensible a` sa voisine amont. Comme
les inclinaisons de dendrite sont fonction de leur tailles, ce couplage parame´trise
ainsi la direction de croissance d’une dendrite par la taille de sa voisine amont.
D’apre`s l’analyse faite au chapitre 4 sur la taille effective des structures, il
aurait e´te´ pre´fe´rable d’utiliser la de´finition de Λ˜ pour la mesure des tailles des
dendrites afin de se ramener a` la loi universelle Θ/Θ0 = f(P˜ e). La distance Λ˜/2
ne serait alors plus reporte´e de chaque cote´ de la pointe de la dendrite conside´re´e,
comme sur un re´seau homoge`ne, mais double´e et reporte´e en amont a` partir de
cette meˆme pointe. Cela nous conduirait cependant a` une analyse de sous-e´chelle
de´licate a` mener en pratique. De manie`re pragmatique et en vue d’une utilisation
dans un mode`le a` l’e´chelle des dendrites, nous utiliserons ci-dessous les distances
entre pointes de dendrite comme distance caracte´ristique, quitte a` utiliser la fonc-
tion moyenne Θ/Θ0 de´fini par les relations (3.1) (3.2).
Nume´ro Λ amont Λ aval Θ calcule´ Θ calcule´ Θ
(Λ amont) (Λ aval) expe´rimental
1 142 157 7.12˚ 6.50˚ 7.1˚
2 102 136 9.41˚ 7.40˚ 9.7˚
3 132 112 7.60˚ 8.73˚ 7.6˚
4 124 138 8.02˚ 7.3˚ 8.1˚
5 108 126 8.99˚ 7.91˚ 8.8˚
6 130 115 7.7˚ 8.54˚ 7.8˚
7 155 140 6.58˚ 7.21˚ 6.5˚
8 126 138 7.91˚ 7.31˚ 8˚
9 117 108 8.42˚ 8.99˚ 8.6˚
10 119 110 8.3˚ 8.86˚ 8.5˚
Tab. 6.1: Valeurs des tailles mesure´es sur les dix points de la figure ??. On calcule
ensuite les angles de croissance Θ correspondants qu’on compare a` la valeur mesure´e sur
le diagramme. L’angle Θ expe´rimental correspond bien a` Θ calcule´ (Λ amont).
6.1.3 Evolution temporelle d’un re´seau inhomoge`ne en taille
Dans ce paragraphe, nous menons un test plus global de l’hypothe`se locale.
Pour cela, nous analysons l’e´volution temporelle d’un large re´seau de dendrites
de tailles variables sur une longue dure´e. Nous repre´sentons sur la figure ?? trois
cliche´s extraits d’une telle se´quence. Les parame`tres de l’expe´rience sont iden-
tiques a` ceux e´nonce´s pre´ce´demment.
Expe´riences
Comme les structures sont de tailles diffe´rentes, les vitesses de de´rive le sont
e´galement et varient au cours du temps, de sorte que les trajectoires des den-
drites ne sont pas rectilignes. De ce fait, un suivi particulier des trajectoires est
ne´cessaire afin d’en determiner pre´cise´ment les courbures. Nous mettons alors
au point un programme avec le logiciel NIH image afin de repe´rer les positions
de chaque pointe au cours du temps. Ceci fournit les trajectoires discre`tes de
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toutes les dendrites. Afin de les rendre continues, nous interpolons chaque tra-
jectoire par un polynoˆme dont le degre´ permet le meilleur accord avec les points
expe´rimentaux. La figure ?? montre la superposition des trajectoires discre`tes et
des trajectoires continues. Elle re´ve`le des zones ou` les lignes sont resserre´es et
d’autres ou` elles sont e´carte´es (dendrites larges). On remarque par ailleurs que
ces lieux se propagent a` travers le re´seau spatio-temporel de dendrites. Pour ca-
racte´riser cette e´volution, nous repe´rons sur la figure ?? les minima et maxima
en taille le long du front au cours du temps. Ceux-ci, reporte´s en figure ??,
montrent des propagations a` vitesses diffe´rentes, variables en temps et globale-
ment plus faibles que les vitesses propres de de´rive. Ceci les conduit a` sauter
de dendrites en dendrites. Par ailleurs, l’intensite´ des extrema a tendance a` se
combler au cours du temps. Pour illustrer cela, nous repre´sentons sur la figure
??, l’e´volution des tailles d’un maximum (t = 0s;x = 3500µm) et d’un minimum




Fig. 6.4: Images extraites de la se´quence pour Θ0 = 25.2◦, VG = 20µm.s−1 et G =
140K.cm−1. On repe`re sur chaque photo la position de trois dendrites. (a) 1. Λ = 90µm,
2. Λ = 168µm, 3. Λ = 117µm. (b) 1. Λ = 112µm, 2. Λ = 105µm, 3. Λ = 167µm. (c) 1.
Λ = 124µm, 2. Λ = 126µm, 3. Λ = 122µm. On note une e´volution en taille des dendrites,




Fig. 6.5: Carte des trajectoires expe´rimentales des dendrites. Les lignes repre´sentent les
trajectoires interpole´es des pointes de dendrites dans l’e´chantillon. On distingue claire-
ment les zones ou` les dendrites sont larges et les zones ou` elles sont e´troites.
Fig. 6.6: Trace´ des trajectoires expe´rimentales des dendrites sur lesquelles on superpose
les extrema selon x a` chaque instant. De cette repre´sentation e´mergent des trajectoires
d’extrema diffe´rentes de celles des dendrites.
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Fig. 6.7: Evolution de la taille d’un maximum (t = 0s;x = 3500µm) et d’un minimum
(t = 30s;x = 3820µm) issus de la figure ??.
Simulation
Nous souhaitons valider ici l’hypothe`se locale en retrouvant la cine´matique
expe´rimentale par inte´gration du mode`le correspondant. Vu que l’e´chelle de va-
riation de Λ est tre`s grande devant Λ, l’e´volution des re´seaux de dendrites peut
eˆtre de´crite par un mode`le base´ sur un de´veloppement en gradient de la phase as-
socie´e aux structures. A l’ordre le plus bas, ce mode`le est purement cine´matique.
A l’ordre suivant, il comporterait un terme de diffusion de la phase. Nous mon-
trons cependant dans ce qui suit que ce terme diffusif est ici sans utilite´ a` savoir
qu’un mode`le purement cine´matique suffit a` de´crire l’e´volution spatio-temporelle
du re´seau.
Nous construisons donc un mode`le nume´rique cine´matique ge´ne´rant a` partir
des conditions initiales expe´rimentales, la cine´matique issue d’une dynamique lo-
cale. Suite aux remarques du paragraphe 6.1.3, ce mode`le doit eˆtre asyme´trique
afin de tenir compte du couplage avec la dendrite amont.
Nous faisons l’approximation selon laquelle la pointe et le sillon amont d’une
dendrite ont la meˆme dynamique. Cela est le´gitime e´tant donne´ l’apparente
constance de la distance entre ces deux points a` la re´solution expe´rimentale uti-
lise´e.
Le principe du mode`le est le suivant : a` chaque pas de temps, nous calculons
la taille des structures le long du front. Chaque taille impose une certaine orien-
tation a` la dendrite situe´e en aval d’apre`s l’analyse faite au paragraphe 6.1.3.
Chacune de ces dendrites de´rive alors a` une vitesse propre Vd et se retrouve ainsi
de´place´e, apre`s la dure´e du pas de temps ∆t, de Vd∆t le long du front. Cela
implique un changement de leur taille respectives. On calcule alors leur nouvelle
taille et ainsi de suite.
Nous notons Λtn la taille de la dendrite nume´ro n a` l’instant t prise comme
distance entre les positions P tn et P
t
n+1 des pointes des dendrites n et n+ 1 dans
le re´fe´rentiel du liquide au repos ??.
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Fig. 6.8: Sche´ma repre´sentant les tailles et les pointes des dendrites a` prendre en compte
dans le mode`le nume´rique.
On a donc :
Λtn = P
t
n+1 − P tn
Chaque dendrite n posse`de une vitesse de de´rive qui lui est propre et qui
est donne´e par la relation (3.1) (3.2) obtenue en conditions homoge`nes : Vd =
VG tan (Θ0 −Θtn) ou` Θ0 de´signe l’angle d’ouverture et Θtn l’inclinaison de la di-
rection de croissance de la dendrite. Suite a` l’analyse sur l’asyme´trie du para-
graphe 6.1.3, on parame´trise l’angle Θtn par la taille de la dendrite amont, ici
Λtn−1 : Θtn = Θtn(Λtn−1). Ainsi, en utilisant les e´quations (3.1) et (3.2), la vitesse
de de´rive pour la dendrite n a` l’instant t s’e´crit :
Vd,n = VG tan [Θ0{1− (1 + α(Θ0)(Petn−1)5/4)−1}]








On obtient ainsi le mode`le discret :







n − P tn−1
Le pas de temps ∆t n’ayant pas d’influence forte sur la convergence du mode`le,
on prend ∆t = 0.2s. Les conditions initiales du mode`le sont prises identiques
a` celles de l’expe´rience, i. e. a` l’e´tat du front en t = 0s sur la figure ??. La
de´rive des structures le long du front conduit, dans le champ d’observation fixe de
l’expe´rience, a` un flux entrant de cellules en aval et a` une flux sortant en amont.
Le premier est important car les dendrites nouvellement entre´es vont interagir
dans le champ d’observation. C’est pourquoi nous calquons le flux entrant du
mode`le a` x = 4580µm sur celui de l’expe´rience a` x = 4580µm (Fig. ??). Le flux
sortant est en revanche laisse´ libre en x = 0µm.
La figure ?? montre la superposition des trajectoires expe´rimentales et nume´-
riques. Il apparaˆıt que les lignes expe´rimentales et nume´riques sont quasiment
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identiques. Les e´carts maximums ne de´passent pas une demi-dendrite sur une
e´tendue de plus de 100 tailles moyennes de structures selon x : L’hypothe`se locale
est ainsi valide´e dans l’extension et dans la dure´e.
Il est inte´ressant de remarquer que le fait de parame´triser l’angle Θtn par Λ
t
n
entraˆıne la divergence du mode`le en provoquant l’augmentation des diffe´rences
de taille. Cela a pour effet, in fine, de de´stabiliser les structures (Fig. ??). Le
meˆme effet est obtenu pour une moyenne ponde´re´e entre Λn et Λn−1.
Fig. 6.9: Superposition des trajectoires expe´rimentales et nume´riques des dendrites.
La figure ?? repre´sente les maxima et minima de taille obtenus au cours du
temps dans l’expe´rience et par la mode´lisation. On constate que les trajectoires
des extrema sont bien de´crites par la simulation. Si on prolonge la simulation sur
des temps plus longs, on s’aperc¸oit que chaque maximum rejoint un minimum
pour finalement disparaˆıtre. Cela confirme le fait que les e´carts en taille ont
tendance a` diminuer au cours du temps.
6.1.4 Conclusion
L’analyse locale de l’e´volution des directions de croissance des dendrites for-
mant un re´seau de tailles variables a fait e´merger une cine´matique de sillon pa-
rame´tre´e par la distance entre les pointes qui l’entoure. Cela a permis d’e´laborer
un mode`le nume´rique cine´matique selon lequel chaque dendrite d’un front inho-
moge`ne est pilote´e par la taille locale de la dendrite la pre´ce´dant dans le sens
global de de´rive des structures. Pour cela, nous avons utilise´ les re´sultats du cha-
pitre 3 sur l’orientation des structures. La comparaison entre la simulation et
l’expe´rience a conduit a` la validation a` grande e´chelle de cette dynamique locale.
Tout e´cart entre trajectoires expe´rimentales et trajectoires nume´riques pourrait





Fig. 6.10: Diffe´rence entre la parame´trisation par Λn et Λn−1 de Θtn. (a) La pa-
rame´trisation par Λn augmente les diffe´rences de taille et conduit a` des instabilite´s.
(b) La parame´trisation par Λn−1 stabilise le re´seau et re´duit les diffe´rences de taille.
Fig. 6.11: Superposition des minima et maxima au cours du temps pour l’expe´rience et
la simulation.
cine´matique. Cependant, ces e´carts sont en pratique trop faibles pour permettre
de de´terminer un me´canisme e´ventuel de diffusion de phase. Ainsi, le mode`le
112
6.1. Re´seau de dendrites de tailles variables
cine´matique suffit a` rendre compte ici de l’e´volution des re´seaux conside´re´s.
Il est ainsi a priori possible de pre´dire l’e´volution d’un re´seau quelconque de




Apre`s avoir teste´ dans le paragraphe 6.1 l’hypothe`se locale d’orientation des
structures vis-a`-vis de l’inhomoge´ne´ite´ de leur taille, nous souhaitons la tes-
ter vis-a`-vis de l’inhomoge´ne´ite´ de l’ouverture Θ0. Pour cela, nous menons des
expe´riences sur des fronts faiblement courbe´s sur des dure´es permettant d’e´viter
le de´clenchement d’instabilite´s d’e´tirement [?, ?]. Cette partie est consacre´e a`
l’e´tude de la cine´matique sur de tels fronts concaves ou convexes selon que la
partie solide du mate´riau est concave ou convexe.
Nous de´crivons ci-dessous les dispositifs expe´rimentaux qui permettent l’ob-
servation de tels fronts. Nous analysons ensuite les diagrammes spatio-temporels
issus des se´quences expe´rimentales. Le mode`le cine´matique pre´ce´dent est ensuite
adapte´ aux fronts courbe´s et compare´ aux expe´riences. Cela nous permettra de
statuer sur la validite´ d’une dynamique locale dans cette configuration.
6.2.1 Dispositif expe´rimental
Nous mettons au point deux syste`mes diffe´rents afin d’obtenir un front concave
et un front convexe. Pour chaque configuration, des extensions adapte´es aux
dispositifs chauffants et re´frige´rants sont fabrique´es a` l’atelier du laboratoire.
Pour le front concave, quatre plaques pre´sentant des extre´mite´s en arcs de cercle
comple´mentaires entre les parties chaudes et froides sont utilise´es (Fig. ??.a).
a b
Fig. 6.12: Sche´ma des plaques s’adaptant sur les fours. Extensions permettant de cre´er
le front (a) concave et (b) convexe.
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Les rayons de courbure sont respectivement de 40mm et 45mm. Les plaques
sont espace´es de 5mm afin de cre´er au centre du gap un gradient de tempe´rature
de 140K.cm−1.
Pour cre´er le front convexe, nous utilisons e´galement quatre plaques pre´sentant
un angle entre deux re´gions planes incline´es respectivement de 0◦ et 10◦ (Fig.
??.b). Malgre´ la pre´sence de la pointe a` la jonction des deux re´gions, le front
pre´sente bien une courbure continue due a` la re´ponse diffusive du champ de
tempe´rature a` l’e´volution des conditions aux limites. Les courbures cre´e´es par les
deux jeux de plaques sont cinq a` six fois plus faibles que celles utilise´es par A.
Pocheau et S. Bottin-Rousseau dans leur e´tude de la synchronisation des insta-
bilite´s sur les fronts courbe´s pour des vitesses proches du seuil [?, ?].
Pour les deux fronts courbe´s, nous utilisons un e´chantillon de succinonitrile
dont l’orientation du grain par rapport a` la direction de pousse´e est de 5.8◦. Nous
poussons les e´chantillons a` une unique vitesse V = 15µm.s−1.
6.2.2 Expe´riences
Pour le front concave, nous enregistrons une se´quence de 2260s dont nous
pre´sentons trois extraits sur la figure ??.a. Nous plac¸ons le bord gauche du champ
de la came´ra au centre de l’e´chantillon. Le front est alors incline´ de 0◦ sur la
gauche des images et de 7.3◦ sur la droite. Pour le front convexe, la dure´e de la
se´quence est de 1200s (Fig. ??.b). L’image est centre´e sur la zone de courbure.
Les inclinaisons du front a` droite et a` gauche des images sont alors de 2.7◦ et
11.5◦ respectivement.
Sur la premie`re expe´rience, on remarque que les tailles des structures dimi-
nuent au cours du temps alors que sur la seconde, on observe une augmentation
des tailles. Cela est duˆ a` la combinaison de deux effets :
• Un effet ge´ome´trique provenant d’une croissance normale pour laquelle la dis-
tance entre deux points le long du front converge au cours du temps pour le front
concave et diverge pour le front convexe [?, ?].
• Un effet d’inclinaison des dendrites qui conduit a` une vitesse de de´rive supple´-
mentaire.
Afin d’extraire la cine´matique des dendrites au cours du temps, on construit
les diagrammes spatio-temporels des fronts en prenant comme ligne courante le
front moyen. Cela implique que les isotemps sont des droites ce qui facilite l’ana-
lyse. Les diagrammes sont reporte´s sur la figure ??. On y constate les e´volutions











Fig. 6.13: Images des se´quences sur les fronts courbe´s. (a) Front concave : le nombre
de structures augmente entre la premie`re et la troisie`me image. (b) Front convexe :






Fig. 6.14: Diagrammes spatio-temporel des se´quences sur les fronts courbe´s. (a) Front





Dans le but de ve´rifier l’hypothe`se d’e´volution locale des structures, nous
utilisons la simulation nume´rique base´e sur le mode`le cine´matique du paragraphe
6.1.5 en l’adaptant aux configurations pre´sentes.
Le calcul de la vitesse de de´rive des structures est soumis a` deux hypothe`ses :
• La forme globale du front se conserve au cours de sa translation a` vitesse V.
• Le front moyen est une isotherme.
Cela permet de de´composer la vitesse de translation V en Vg et Vd, ou` Vg est
la vitesse de croissance des dendrites et Vd leur vitesse de de´rive tenant compte
des effets ge´ome´triques et d’inclinaison e´nonce´s au paragraphe pre´ce´dent :
V = Vg − Vd.t
ou` t est le vecteur tangent au front. Il vient ensuite :
Vd = −(V−Vg).t
Vd = −V sin (ez.n) + Vg sin (Θ0 −Θ)
ou` −V sin (ez.n) repre´sente la vitesse de de´rive d’origine ge´ome´trique avec ez =
V/V et Vg sin (Θ0 −Θ) repre´sente la vitesse de de´rive due a` l’inclinaison des
structures. De plus, VG = Vg cos (Θ0 −Θ). Cela conduit finalement a` :
Vd = −V sin (ez.n) + VG tan (Θ0 −Θ)
En reprenant les notations du paragraphe 6.1 et en explicitant les de´pendances
des variables vis-a`-vis de l’abscisse curviligne x, le mode`le nume´riques s’e´crit
alors :
Vd,n = VG(x) tan [Θ0(x)(1− (1 + α(Θ0(x))(Petn−1)5/4)−1)]
−V sin (ez.n(x))
ou` Θ0(x) = arctan (x× 2.3568× 10−5) front concave




Nous construisons nume´riquement les diagrammes spatio-temporels des deux
expe´riences pre´ce´dentes en prenant comme conditions initiales les donne´es de
l’expe´rience. Les conditions aux limites pour la simulation du front concave en x =
0µm et x = 4800µm sont identiques a` celles de l’expe´rience (Fig. ??.a). La figure
?? repre´sente la superposition des trajectoires expe´rimentales et nume´riques des
dendrites. On y constate un de´placement maximal d’environ une demi-dendrite
sur une distance de 300 tailles moyennes en x pour la simulation de front concave
et de moins d’un quart de dendrites sur environ 200 tailles pour le front convexe.





Fig. 6.15: Superposition des diagrammes spatio-temporels nume´riques et




Afin de tester l’approximation locale vis-a`-vis de Θ0 sur les fronts faiblement
courbe´s, nous avons adapte´ le mode`le cine´matique en y incorporant la variation
de l’ouverture le long du front. La simulation a permis de valider l’hypothe`se
locale en retrouvant, avec un bon accord, la cine´matique expe´rimentale des den-
drites. Cela implique qu’un front faiblement courbe´ peut eˆtre conside´re´ comme
une succession de fronts rectilignes incline´s dont l’angle d’ouverture varie.
Le mode`le nume´rique permet de prendre en compte l’effet local de l’ouver-
ture ainsi que celui des tailles des structures. Cela pourrait eˆtre applicable a` la
de´termination des directions de croissance des structures en solidification massive
d’alliage dans des cylindres ou des creusets ou` le front entre les phases liquide et
solide est courbe´e [?].
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6.3 Intensite´ variable du gradient de tempe´rature
Dans l’industrie me´tallurgique, l’intensite´ du gradient de tempe´rature G n’est
pas, a priori, controˆle´e, notamment lors de la solidification d’un lingot. Or, une
variation de G en temps ou en espace peut engendrer des effets importants sur les
structures de solidification. Ce paragraphe vise a` les caracte´riser et a` en de´duire les
conse´quences quant a` la dynamique des structures. En particulier, comme d’apre`s
l’e´tude du chapitre 4, l’intensite´ de G n’a pas d’effet notable sur la direction de
croissance Θ et donc sur la cine´matique des structures, nous ciblons l’e´tude sur
les instabilite´s encourues par les dendrites.
6.3.1 Me´thodes expe´rimentales
Nous de´sirons obtenir un gradient thermique d’intensite´ variable le long d’un
front rectiligne sans avoir a` varier les tempe´ratures des fours [?]. Pour cela, nous
adaptons le dispositif expe´rimental en conse´quence, puis nous de´crivons com-
ment conserver un front plan quelle que soit la vitesse. Enfin, nous donnons la
distribution de G obtenue le long du front.
Dispositif expe´rimental
De fac¸on a` obtenir un gradient non constant, des extensions syme´triques entre
les e´le´ments chauds et froids sont fabrique´es pour des ouvertures variables. Ces
pie`ces sont e´galement syme´triques sur la longueur de l’e´chantillon. Elles sont
repre´sente´es sur la figure ??. Lorsque les plaques sont positionne´es dans le dispo-
sitif, elles sont se´pare´es sur les bords par une distance d = 3.5mm.
a b
Fig. 6.16: Plaques permettant d’obtenir le gradient de tempe´rature variable. (a) Sche´ma
d’une plaque s’appliquant sur un bloc de chauffage. (b) Ensemble des extensions entre
les fours chauds et froids. Nous de´finissons e´galement le repe`re (x, y) qui sera utile pour
repe´rer le front entre les fours.
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L’existence d’un grand espace vide entre les plaques est susceptible d’engen-
drer des mouvements de convection dans l’air entre les e´le´ments chauds et froids.
Pour les e´viter, nous intercalons des e´le´ments qui inhibent les courants convectifs
(Fig. ??). Un e´le´ment est constitue´ d’une lame de verre sur laquelle nous collons
un morceau de carton alve´ole´.
Fig. 6.17: Sche´ma d’un e´le´ment anti-convection. Il est compose´ d’une lame de verre
rectangulaire sur laquelle est colle´ un morceau de carton alve´ole´. Celui-ci se loge alors
exactement dans l’espacement laisse´ libre par l’ouverture des fours. Chaque plaque de
cuivre posse`de un tel e´le´ment.
Obtention d’un front rectiligne
Nous souhaitons obtenir a` chaque vitesse de pousse´e un front rectiligne. Or,
les valeurs de la vitesse de pousse´e ainsi que les consignes de tempe´rature des
e´le´ments thermiques jouent un roˆle essentiel sur la rectitude du front. En effet,
la vitesse de pousse´e V de´place les isothermes suite a` l’advection thermique par
les plaques de verre de l’e´chantillon en mouvement et donc la position du front.
Afin d’obtenir un front plan, nous compensons ces variations par une variation de
tempe´ratures des fours. On note c, la distance maximale entre le front au centre
du dispositif et l’axe de syme´trie entre les fours chauds et froids (y = 0 sur la
figure ??). Le crite`re de rectitude du front sur une large partie centrale sera c ' 0.
Il se trouve confirme´ expe´rimentalement par observation des fronts.
Dans un premier temps, nous de´terminons l’effet de la vitesse de pousse´e sur
le front a` des valeurs de tempe´rature fixe´es. Pour cela, on e´tudie la forme du front
de succinonitrile pousse´ a` VG = 0, 10, 20, 30, 40 et 50µm.s−1 et a` une tempe´rature
de 10◦C pour l’e´le´ment froid et 95◦C pour l’e´le´ment chaud. On s’aperc¸oit que
le front est plus ou moins courbe´ et e´loigne´ de l’axe de syme´trie entre les fours
chauds et froids.
On reporte les valeurs de c pour les diffe´rentes vitesses sur la figure ??.a. Nous
pouvons raisonnablement effectuer une interpolation line´aire de ces six points afin
de connaˆıtre la position du front pour toutes les vitesses. Nous constatons alors
que le front est cense´ eˆtre rectiligne pour une vitesse de 27µm.s−1. Lors de la
ve´rification expe´rimentale, le front est quasiment plan et pre´sente une de´viation
d’amplitude maximale c de l’ordre de 100µm.
A pre´sent, nous compensons la de´rive du front a` chaque vitesse en effectuant
une variation de tempe´rature ∆T sur les fours. Pour cela, nous fixons la vitesse a`
122
6.3. Intensite´ variable du gradient de tempe´rature
a b
Fig. 6.18: Caracte´risation de la rectitude du front. (a) La tempe´rature des fours est
fixe´e et la vitesse varie. On trace la de´viation c par rapport a` la ligne y = 0. (b) La
vitesse est fixe´e et les tempe´rature des fours varient pour obtenir un front plan.
Fig. 6.19: Valeurs du gradient de tempe´rature dans le dispositif a` y = 0. On interpole
les points par la fonction G(x) = A− Bx(x−43.5) ou` A = −25.6 et B = 23484.
VG = 10, 20, 30, 50µm.s−1 et nous varions les tempe´ratures des fours. Les e´carts
en tempe´rature ∆T pour lesquels on retrouve un front rectiligne a` c = 0 sont
repre´sente´s sur la figure ??.b. Les tempe´ratures de re´fe´rence sont 10◦C et 95◦C.
Les re´sultats pre´ce´dents sont utilise´s par la suite pour conserver des fronts
rectilignes lors des expe´riences.
Mesure de G(x)
Nous mesurons le gradient de tempe´rature sur la ligne y = 0. Pour cela,
nous utilisons l’e´chantillon avec thermocouples pour dresser la carte des tempe´-
ratures en quelques points compris entre x = 0mm (bord gauche de l’e´chantillon)
et x = 21.75mm (centre de l’e´chantillon), puis pour calculer les valeurs de G.
Nous reportons alors ces valeurs sur la partie droite de l’e´chantillon par syme´trie
vis-a`-vis de l’axe situe´ a` x = 21.75mm. Les valeurs de G repre´sente´es sur la
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figure ?? sont interpole´es par la fonction G(x) = A− Bx(x−43.5) afin d’obtenir une
valeur de G en tout point d’abscisse x. On trouve A = −25.6 et B = 23484. Les
donne´es obtenues s’interrompent pre`s des bords de l’e´chantillon en x = 1.75mm
et x = 41.75mm. D’apre`s la relation obtenue, cela correspond a` un gradient
thermique G de 300K.cm−1 pour x < 1.75mm ou x > 41.75mm. Le gradient
minimum rencontre´ au centre de l’e´chantillon est en revanche de 24K.cm−1.
Nous menons par la suite des expe´riences pour une unique ouverture Θ0 = 22◦
aux vitesses V = 10, 30 et 50µm.s−1.
6.3.2 Evolution des structures
Nous mettons a` profit la vitesse de de´rive des structures afin que celles-ci
explorent les diffe´rentes valeurs du parame`tre de controˆle G. Nous nous plac¸ons
dans l’hypothe`se quasi-stationnaire selon laquelle les structures s’adaptent au
gradient de tempe´rature plus rapidement qu’elles ne sont advecte´es. Pour cela,
nous comparons le temps τ que met une structure de 100µm a` se de´placer de sa
propre taille a` une vitesse VG = 10µm.s−1 au temps de mise a` l’e´quilibre D/V 2G.
On obtient τ = 60s et D/V 2G = 13s de sorte que τ & 5D/V 2G. Cela supporte
l’hypothe`se de quasi-stationnarite´.
Nous enregistrons des se´quences le long du front a` chaque vitesse. On pre´sente
sur la figure ??.a un exemple de prise de vue pour VG = 10µm.s−1 extraite de
la partie gauche, x ∈ [3; 21.75], de l’e´chantillon. On y observe des instabilite´s
de disparition. En revanche, les images de la partie droite de l’e´chantillon, x ∈
[21.75; 43.5], obtenue a` VG = 30µm.s−1, re´ve`lent des instabilite´s de cre´ation (Fig.
??.b).
Afin de mettre en lumie`re ces instabilite´s, nous enregistrons sur une zone
de disparition de cellules, une se´quence de 30 minutes a` VG = 30µm.s−1. Puis
nous de´terminons le diagramme spatio-temporel correspondant (Fig. ??), apre`s
un traitement d’image destine´ a` mettre en exergue les instabilite´s. On constate
sur le diagramme que les instabilite´s surviennent localement sur certaines cellules.
On obtient le meˆme type de diagramme concernant les cre´ations des structures.
Etant donne´ que G varie sur le front, on va alors tester si, dans le cadre de
l’hypothe`se quasi-stationnaire, les instabilite´s sont cohe´rentes avec les e´volutions
du diagramme de stabilite´ de G du chapitre 5.
Nous utilisons la courbe de la figure ?? reliant ΛgG0.47V 0.23g a` Θ0. Or, ici, nous
mesurons les tailles le long du front, ce qui nous conduit plutoˆt a` utiliser Λ et VG.
Ces deux repre´sentations diffe`rent d’un facteur (cos (Θ0 −Θ))3/4 qui, aux faibles
ouvertures utilise´es ici, Θ0 −Θ < 10◦, est proche de l’unite´ : (cos (Θ0 −Θ))3/4 <
0.05. En l’assimilant a` 1, nous conservons ainsi la meˆme repre´sentation que dans
le chapitre 5 soit :
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a
b
Fig. 6.20: Zones d’instabilite´s. Les instabilite´s sont pointe´es par des fle`ches noires. (a)
Zone d’e´limination. La vitesse est VG = 10µm.s−1. (b) Zone de cre´ations. La vitesse est
VG = 30µm.s−1.
Λmax = 54.6G−0.47V −0.23G (6.1)
Λmin = 15.9G−0.47V −0.23G (6.2)
En reportant la relation G(x) dans (6.1) et (6.2), nous obtenons les valeurs des
limites de stabilite´ pour chaque position le long du front :














Afin de ve´rifier l’hypothe`se quasi-stationnaire, nous comparons, aux trois vi-
tesses e´tudie´es, les tailles instables aux bornes donne´es a` l’endroit de l’instabilite´
par les relations (6.3) et (6.4). La figure ?? repre´sente, pour chaque valeur de vi-
tesse, les points expe´rimentaux et les courbes correspondants aux e´quations (6.3)
et (6.4). L’accord obtenu est tre`s satisfaisant pour les e´liminations. Les tendances
sont e´galement ve´rifie´es pour les cre´ations. Cependant, on observe un de´saccord
entre les instabilite´s dans le cas homoge`ne et le cas inhomoge`ne. Ceci pourrait
eˆtre du aux incertitudes sur les e´quations (6.3) et (6.4).
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Fig. 6.21: Diagramme spatio-temporel de la meˆme zone que la photo ??.a mais pour
une vitesse VG = 30µm.s−1.
6.3.3 Utilisation du dispositif
Le syste`me utilise´ permet aux dendrites de de´river dans un milieu jusqu’a` y
rencontrer des limites de stabilite´. Deux phe´nome`nes dominent alors : la vitesse de
de´rive des structures graˆce a` laquelle elles se de´placent le long du front ; les seuils
de stabilite´ variables le long du front. Ceci nous conduit a` e´tudier l’e´volution a`
long terme des tailles moyennes.
Evolution des tailles moyennes
Nous parcourons le front lors des expe´riences en notant les tailles moyennes
des structures et leurs positions. Les moyennes sont effectue´es sur cinq dendrites
voisines ne comportants pas de traces d’instabilite´s re´centes et sont affecte´es a`
la dendrite centrale. Ces mesures sont effectue´es a` plusieurs intervalles de temps
depuis le de´but de la croissance. Elles conduisent a` des distributions de tailles
le long du front pre´sente´es en figure ?? a` VG = 30µm.s−1 pour trois instants
diffe´rents. On constate clairement une e´volution des tailles de structures au cours
du temps. La premie`re mesure a lieu apre`s 5 minutes de croissance, la seconde
a` 25 minutes et enfin la dernie`re a` 45 minutes. Le front atteint alors un e´tat
permanent. On trace e´galement sur la figure ?? les courbes de cre´ation et de
disparition issues des relations (6.3) et (6.4).
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a b
c
Fig. 6.22: Courbes de stabilite´ du chapitre 5 (traits pleins) compare´es aux valeurs
expe´rimentales obtenues de cette e´tude pour les trois vitesses donne´es.
Apre`s 5 minutes d’expe´rience, nous constatons que la courbe obtenue pre´sente
une forme de cloche (courbe rouge sur la figure ??). Cela s’explique par le fait
que juste apre`s la mise en route de l’expe´rience, le front plan se de´stabilise et est
le sie`ge d’un grand nombre d’instabilite´s secondaires. Celles-ci engendrent une
distribution de tailles qui suit les variations de Λmax et Λmin et donc de G.
Ensuite, durant la pe´riode transitoire (courbe verte sur la figure ??), les struc-
tures se de´placent a` la vitesse Vd vers les x croissants. La de´formation de la
courbe se comprend en suivant l’e´volution de deux ensembles de dendrites de
tailles diffe´rentes a` l’instant initial dans la zone x ∈ [0; 21.75] (Fig. ??).
La premie`re dendrite (type 1) a une taille comprise entre les maxima des deux
courbes de stabilite´. Elle est donc supe´rieure au maximum Λd,m de la courbe de
disparition. La seconde (type 2) pre´sente une taille infe´rieure a` ce maximum. La
premie`re dendrite de´rive alors a` sa vitesse Vd sans rencontrer de limite de sta-
bilite´ de sorte que sa taille n’e´volue pratiquement pas. En revanche, la seconde
dendrite rencontre, apre`s de´rive, la limite de stabilite´ de la courbe de disparition.
Ceci a pour effet de la faire disparaˆıtre et d’augmenter, en premie`re approche, la
taille de ses deux voisines. Ce me´canisme se re´pe`te jusqu’a` ce que la taille des
voisines de´passe le maximum de la courbe de stabilite´. Les deux trajectoires sont
repre´sente´es sur la figure ??.a.
127
6. Configurations inhomoge`nes
Fig. 6.23: Distribution des tailles pour VG = 30µm.s−1 a` trois instants donne´s apre`s le
de´marrage (t = 0s) de l’expe´rience. On repre´sente e´galement les limites de stabilite´. On
constate une forte e´volution des courbes de taille. Les traits fins sont des guides pour les
yeux.
A l’issue de chacune des deux trajectoires, les dendrites pre´sentent, dans la
zone x ∈ [21.75; 43.5], une taille initiale comprise entre les deux maxima des
courbes de stabilite´. Nous les appelons dendrites de type 3. Ces dendrites ren-
contrent, apre`s de´rive, la courbe d’instabilite´ de cre´ation. Un de leurs branche-
ments devient alors une dendrite. Les deux structures re´sultantes alors pre´sentent
une taille plus faible que la dendrite initiale. Le processus se re´ite`re jusqu’a` ce que
les dendrites soient stables. Cette trajectoire est repre´sente´e sur la figure ??.b.
Etat stationnaire
En observant la courbe finale des tailles (courbe bleue sur la figure ??),
on note qu’au bout de 45 minutes, le front pre´sente des tailles moyennes plus
faibles qu’aux temps ante´rieurs. En premie`re approximation, la distribution de
tailles suit en particulier les limites de stabilite´ infe´rieure pour x < 21.75mm
et les limites de stabilite´ supe´rieure pour x > 35mm. Elle semble par ailleurs
constante entre les deux. L’e´tat permanent atteint par le syste`me est pre´sente´
sche´matiquement sur la figure ??.a. L’e´paisseur de la bande de dendrites stables
obtenues est assez faible au regard de la bande de taille a` laquelle le syste`me
peut pre´tendre. Il apparaˆıt alors possible d’utiliser le syste`me afin de re´duire
de manie`re conse´quente la gamme de tailles accessibles. En effet, en adaptant
le dispositif comme indique´ en figure ??.b, il serait possible de se´lectionner par
instabilite´s successives, une faible bande de tailles stables.
128
6.3. Intensite´ variable du gradient de tempe´rature
a b
Fig. 6.24: Evolution sche´matique des dendrites entre les limites de stabilite´. (a) La
dendrite de type 1 n’e´volue pas en taille. La dendrite de type 2 disparaˆıt pour laisser
place a` ses voisines qui ont alors leur taille qui augmente. Le processus se re´pe`te. (b) La
dendrite de type 3 rencontre la limite supe´rieure de stabilite´ qui a pour effet de cre´er des
structures de plus petites tailles.
a b
Fig. 6.25: Sche´mas repre´sentants les e´tats finals pour deux syste`mes. (a) Le syste`me




L’e´tude des fronts pre´sentant un gradient thermique variable a permis de
constater que leurs structures sont gouverne´es par le parame`tre G local auquel
elles sont soumises. Pour y parvenir, nous avons d’une part fabrique´ un dispositif
original permettant de former un gradient variable le long du front sans avoir a`
varier spatialement les tempe´ratures des fours et d’autre part exploite´ le fait que
les structures se de´placent le long du front a` vitesse Vd.
Par ailleurs, le dispositif expe´rimental utilise´, permet, en re´gime asympto-
tique, de diminuer conside´rablement la gamme de taille accessible par le syste`me.
De ce fait, il est envisageable d’utiliser ce me´canisme dynamique afin de se´lection-
ner, dans un dispositif adapte´, une gamme de taille, voire une taille unique.
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Au cours de ce chapitre, nous avons aborde´ un ensemble de situations qui
s’e´cartent des configurations classiques de laboratoire en solidification direction-
nelle. Sur ces diffe´rentes configurations, nous avons ve´rifie´ la validite´ de l’hy-
pothe`se locale selon laquelle un e´tat inhomoge`ne peut eˆtre conside´re´ localement
comme un e´tat homoge`ne. Ceci permet ainsi d’appliquer les re´sultats obtenus sur
la direction de croissance des structures en re´seaux homoge`nes aux situations in-
homoge`nes suivantes : re´seau de dendrites de tailles variables ; re´seau de dendrites
sur un front courbe´ a` grande e´chelle ; re´seau de dendrites sur un front rectiligne
le long duquel le gradient thermique varie.
En couplant ces diffe´rentes configurations, il serait a priori possible, en in-
cluant les instabilite´s de cre´ation et de disparition dans le mode`le cine´matique
utilise´, de pre´dire l’e´volution de dendrites dans des situations complexes, comme
celles rencontre´es en me´tallurgie (creuset...).
Par ailleurs, le dispositif permettant de se´lectionner les tailles des struc-
tures par dynamique d’instabilite´s offre des perspectives d’applications pratiques
inte´ressantes. Il pourrait en effet conduire a` se´lectionner des tailles privile´gie´es du
syste`me, en vue d’obtenir, par une me´thode relativement simple, des mate´riaux




Lors de cette the`se, nous avons conside´re´ des configurations de solidification
directionnelle plus proches de celles rencontre´es dans la nature ou l’industrie ou` ni
les directions propres des cristaux ni l’homoge´ne´ite´ des variables ne sont a priori
controˆle´es ou impose´es. Dans ce but, nous avons e´tudie´ les effets de l’anisotro-
pie cristalline sur les microstructures de solidification et ses implications dans des
conditions inhomoge`nes. Notre e´tude a permis de de´gager trois points principaux :
1) Nous avons de´termine´ une loi de croissance des structures en fonction des
variables du proble`me pour des fronts rectilignes dans des conditions homoge`nes
en taille de dendrite et en gradient thermique. Pour cela, nous avons conduit
une e´tude exhaustive des directions de croissance Θ des cellules et dendrites de
succinonitrile en fonction de l’angle d’ouverture Θ0 entre la direction principale
d’anisotropie et la direction du gradient thermique, de la vitesse du front et des
tailles des structures. Nous avons e´labore´ un traitement original de donne´es per-
mettant d’aboutir a` une relation fonctionnelle faisant e´merger une loi alge´brique
en nombre de Pe´clet Pe. Cette loi d’orientation des structures implique un re-
groupement non-line´aire des donne´es expe´rimentales :
Θ/Θ0 = [1 + α(Θ0)Pe5/4]−1
α(Θ0) = 1.1[1− (Θ0/46)4]
Elle est inde´pendante du gradient de tempe´rature et de la nature des mate´riaux
tant que Θ0 reste suffisamment petit : Θ0 < 30◦. Au-dela`, les diffe´rences de
re´ponse entre les mate´riaux ont conduit a` de´finir une nouvelle taille des struc-
tures, prise hors branchement, par un algorithme inde´pendant du mate´riau et de
la structure. La prise en compte de cette taille dans le nombre de Pe´clet a modifie´
la loi expe´rimentale en une loi universelle inde´pendante du gradient thermique,
de l’angle d’ouverture et de la nature de l’alliage.
2) Nous avons explore´ les gammes de stabilite´ des structures en fonction
des parame`tres usuels de vitesse et de gradient thermique ainsi que des angles
d’ouverture. Ceci a conduit a dresser le diagramme de stabilite´ borne´ par les
instabilite´s de cre´ation et d’e´limination. La limite de stabilite´ vis-a`-vis du mode
de´ge´ne´re´ a e´galement e´te´ caracte´rise´e. Dans chacun des cas, l’angle d’ouverture
joue un roˆle important sur les limites de stabilite´ : la bande de stabilite´ vis-a`-vis
des instabilite´s secondaires s’est ainsi re´ve´le´e augmenter d’un facteur 1.5 entre
Θ0 = 0◦ et Θ0 = 35◦ ; la transition au mode de´ge´ne´re´, repre´sente´e par le nombre
de Pe´clet en dessous duquel le front est totalement de´stabilise´, n’apparaˆıt qu’au-
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dessus de l’angle d’ouverture 36◦ et augmente fortement avec Θ0.
3) Nous avons teste´ une hypothe`se ”locale” selon laquelle un front inhomoge`ne
peut eˆtre approche´ localement par un e´tat homoge`ne. Afin de la ve´rifier sur des
fronts courbe´s ou inhomoge`nes en tailles, nous avons mis au point un mode`le
nume´rique issu d’une cine´matique locale de sillon permettant une comparaison
avec les trajectoires expe´rimentales des dendrites. L’approximation locale a alors
e´te´ ve´rifie´e non seulement pour les deux types de fronts ci-dessus mais e´galement
vis-a`-vis des instabilite´s de cre´ation et de disparition le long de front a` gradient
thermique variable. Le dispositif expe´rimental cre´e´ a` cet effet a par ailleurs servi
a` la se´lection dynamique par instabilite´ d’une bande e´troite de tailles stables.
Nous avons obtenu une loi expe´rimentale universelle sur l’orientation des
structures de solidification variant entre deux asymptotes de nature tre`s diffe´-
rentes : l’une d’origine microscopique lie´e a` la structure cristalline du mate´riau ;
l’autre d’origine macroscopique donne´e par le gradient thermique. Malgre´ ces
diffe´rences, nous avons cependant abouti a` une re´ponse expe´rimentale en orienta-
tion unique, inde´pendante de la nature de l’alliage. Ceci appelle a` sa ve´rification
nume´rique par exemple par les me´thodes de champ de phase.
Le mode`le nume´rique cine´matique, ainsi que le dispositif expe´rimental conc¸u
pour l’e´tude de gradients thermiques variables le long du front offrent enfin des
perspectives inte´ressantes quant a` la maˆıtrise et la pre´diction de l’e´volution des
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Re´sume´
Nous e´tudions l’orientation des cellules de croissance directionnelle lorsque la di-
rection du gradient thermique, la direction privile´gie´e par l’anisotropie du cristal et
la direction de pousse´e dans le gradient sont distinctes. L’expe´rience est re´alise´e dans
un e´chantillon en lame mince rempli d’un alliage dilue´ de succinonitrile et pour des
isothermes planes. Seules les deux premie`res directions sont dans ce cas pertinentes.
La direction d’avance´e des cellules se place alors entre celle du gradient et celle pri-
vile´gie´e par l’anisotropie, d’une manie`re qui s’ave`re de´pendante du nombre de Pe´clet
des cellules et de l’ouverture entre ces deux directions limites. Nous clarifions le cou-
plage entre ces variables, l’homothe´tie des re´ponses en orientation des cellules, leurs
transitions morphologiques et les relations respectives entre ces diffe´rents phe´nome`nes.
1 Introduction
La solidification d’un mate´riau dans un gradient de tempe´rature variable est le me´ca-
nisme dominant de production de la plupart des solides qui nous entourent. Son e´tude a
donne´ lieu a` des configurations mode`les pour lesquelles les champs physiques importants
ont e´te´ conside´re´s, par souci de simplification, uniformes et paralle`les. Ainsi, la plupart
des montages expe´rimentaux de croissance re´alise´s en couche mince, de meˆme que les
travaux the´oriques associe´s, se sont inscrits dans le cadre ou` le gradient de tempe´rature
G, la vitesse de croissance V par rapport aux isothermes et la direction privile´gie´e de
croissance a sous l’effet de l’anisotropie sont uniformes et paralle`les a` une meˆme direction :
G // V // a.
Ces e´tudes mode`les de croissance directionnelle ont conside´rablement accru la connais-
sance de la morphologie et de la dynamique des structures de croissance d’alliages binaires.
Sur cette base, il apparaˆıt maintenant utile de de´terminer les spe´cificite´s que pourraient
entraˆıner, dans des conditions plus naturelles, les variations des trois champs de croissance :
G, V et a (Fig. 1).
Dans une premie`re e´tape, l’expe´rience pre´sente´e ici se propose de conserver un gra-
dient de tempe´rature G et une direction privile´gie´e de croissance a homoge`nes, tout en va-
riant leur direction par rapport a` la vitesse V de pousse´e de l’e´chantillon : (V,G) = θ0 &= 0,
(V,a) = θ1 &= 0.
Dans cette configuration, les isothermes sont planes, de sorte que la composante
tangentielle de la vitesse de pousse´e sur celles-ci se rapporte a` une vitesse de glissement
du milieu en croissance le long des lignes d’iso-tempe´rature (Fig. 1). Ce mouvement e´tant
sans effet physique, seule la composante normale Vn = V.G/G de la vitesse de pousse´e V
dans la direction du gradient G influera sur la croissance. Par simplicite´ pratique, nous
conserverons cependant dans la suite la direction de V comme axe de re´fe´rence.
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L’objet de l’e´tude sera l’orientation et la stabilite´ des cellules de croissance pour
des directions (θ0,θ1) quelconques, un gradient thermique G et une vitesse de pousse´e V
variable. En particulier, en notant θ l’angle de la direction de croissance des cellules avec
la direction de re´fe´rence V, nous chercherons a` de´terminer la re´ponse en orientation des
cellules θ = ϕ(θ0,θ1,Vn,Λ) aux inclinaisons du gradient thermique, θ0, ou de l’axe privile´gie´
de croissance, θ1, aux variations de vitesse de pousse´e effective Vn = V.G/G et de largeur
cellulaire Λ (Fig. 1).
2 Configuration et me´thode expe´rimentales
Usuellement, les expe´riences de solidification directionnelles sont mene´es pour θ0 =
θ1 = 0 selon le dispositif classique introduit par Jackson et Hunt (Fig. 2a) [1]. Celui-ci est
constitue´ de deux fours de tempe´ratures diffe´rentes, T2 > T1, distants de l, qui cre´ent un
gradient G = (T2 − T1)/l dans lequel un e´chantillon en lame mince est pousse´ a` vitesse
V//G.
Fig. 1 – Repre´sentation des trois champs
de croissance G,V et a, ainsi que des angles
associe´s θ0, θ1 et θ.
Fig. 2 – a) Sche´ma du dispositif usuel de
croissance directionnelle : (V,G) = 0. b)
Sche´ma du dispositif utilise´ ici ou` les fours
sont incline´s de θ0 par rapport a` la direction
de croissance : (V,G) = θ0 &= 0.
L’e´chantillon est rempli ici d’un alliage dilue´ de succinonitrile en couche mince (4cm×
15cm×50µm). La gamme de vitesse s’e´tend de 5µm.s−1 a` 50µm.s−1 et G vaut 140K.cm−1.
L’angle θ1 repre´sente l’orientation d’un mono-grain se´lectionne´ par tirage d’un germe
unique. Usuellement, ceci est re´alise´ selon l’axe de l’e´chantillon, i.e. la direction V, de
sorte que θ1 = 0. Changer θ1 revient ainsi a` se´lectionner un nouveau mono-grain dans
l’ensemble de l’e´chantillon, ce qui est long, de´licat et source d’impre´cisions. Il apparaˆıt
donc pre´fe´rable de conserver le meˆme grain, donc le meˆme θ1, le plus souvent possible
et de varier plutoˆt l’angle θ0 en modifiant l’orientation des fours (Fig. 2b). Ceux-ci e´tant
usine´s finement, ce changement angulaire peut eˆtre accompli de manie`re reproductible
a` une grande pre´cision et sans accumulation d’erreur. En pratique, l’angle θ1 a pris les
valeurs suivantes sur les diffe´rents e´chantillons, 0.7◦, 7.9◦, 14◦, 26.6◦, 29.3◦, 43.1◦et l’angle
θ0 a e´te´ modifie´ sur chacun par sauts de 5◦ a` 10◦ sur une gamme de 0◦ a` 45◦.
L’angle θ repe`re la direction de croissance des pointes de cellules par rapport a` la
direction de re´fe´rence V (Fig. 3a). Il est a` noter qu’elle diffe`re de la direction de l’axe des
sillons car ceux-ci sont soumis a` un processus de refonte en aval des pointes. Pour mesurer
θ, il convient de de´terminer la position des pointes de cellules a` chaque instant, puis de
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Fig. 3 – a) Image brute du front pour
θ0 = 29.9◦, θ1 = −0.7◦, Θ0 = 30.6◦, V =
30µm.s−1. b) Trajectoire des pointes de cel-
lules dans un diagramme spatio-temporel de
leur mouvement. On remarque que, suite aux
refontes en aval des pointes, l’orientation des
sillons de dendrites en (a) diffe`re de celle des
lignes d’accumulation des trajectoires en (b).
La largeur des images correspond a` 1.2mm.
Fig. 4 – a) Image du front pour θ0 =
29.9◦, θ1 = −0.7◦, Θ0 = 30.6◦, V =
10µm.s−1. b) Meˆme configuration mais pour
V = 50µm.s−1. On note que pour de faibles
vitesse, les dendrites s’orientent selon θ0
alors que pour des vitesses plus e´leve´es, elles
s’inclinent selon θ1. La largeur des images
correspond a` 1mm.
reconstituer leur trajectoire. Pour cela, les contours de l’interface sont extraits a` intervalle
de temps re´gulier τ d’un film de l’interface, puis superpose´s apre`s de´calage constant d’une
quantite´ V.τ dans la direction de pousse´e V. On recompose ainsi le chemin suivi par les
pointes de cellules dans l’e´chantillon (Fig. 3b).
La direction de pousse´e par rapport a` laquelle les angles θ0, θ1 sont compte´s e´tant
sans statut physique, seules les diffe´rences angulaires Θ =| θ−θ1 | et Θ0 =| θ0−θ1 | seront
pertinentes. Elles reviennent a` prendre la direction privile´gie´e de croissance a comme
direction de re´fe´rence pour la discussion physique.
3 Re´sultats expe´rimentaux
Lorsqu’on pousse, pour θ1 &= 0, l’e´chantillon au-dela` de la vitesse critique de Mullins-
Sekerka [2], l’interface plane solide/liquide se de´stabilise en un re´seau de cellules asyme´triques.
A plus haute vitesse, celles-ci e´mettent des branchements et deviennent dendritiques (Fig.
3, 4).
La gamme d’observations s’est e´tendue de Θ0 = 5.7◦ a` 43.1◦. Notons que, par raison
de syme´trie du cristal, elle ne peut de´passer 45◦ sous peine d’induire la croissance du
branchement orthogonal pour lequel l’angle Θ0, comple´mentaire du pre´ce´dent, reviendrait
alors sous les 45◦.
Pour Θ0 et Λ donne´s, on constate, a` faibles vitesses de pousse´e V , que les cellules
sont oriente´es selon une direction proche de la direction du gradient G (Fig. 4a). A plus
haute vitesse V , leur direction de croissance s’oriente sur une direction fixe asymptotique
a′ voisine de celle du grain a (Fig. 4b). La diffe´rence entre a′ et a, si elle existe, n’e´tant
pas mesurable, nous admettrons dans la suite que ces deux directions sont confondues. Le
meˆme type de comportement est observe´ en fixant Θ0 et V et en augmentant la taille Λ des
cellules. Cette dualite´ est confirme´e dans la figure 5 ou`, pour chaque angle d’ouverture Θ0
entre G et a, les angles Θ se placent sur une meˆme courbe fonction du nombre de Pe´clet
Pe = ΛVn/D. On retrouve en particulier les orientations limites : Θ = Θ0, i.e. θ = θ0, a`
bas Pe et Θ = 0, i.e. θ = θ1, a` haut Pe.
L’angle d’ouverture Θ0 de´termine donc la gamme de variation de l’orientation Θ des
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cellules. Pour investiguer les implications de la largeur de gamme Θ0 envers la forme de
la courbe de re´ponse en orientation Θ(Pe), nous conside´rons la variation re´duite Θ/Θ0 en
fonction de Pe. Deux comportements sont observe´s. Pour Θ0 < 30◦, une courbe de re´ponse
commune apparaˆıt en variable re´duite (Fig. 6a) : ceci montre que les courbes initiales
Θ(Pe) e´taient homothe´tiques. Pour Θ0 > 30◦, les courbes de re´ponse en variable re´duite
restent distinctes (Fig. 6b) : les formes meˆmes des courbes initiales sont donc diffe´rentes.
La synthe`se de ces comportements indique que la re´ponse en orientation Θ des cellules
est une fonction a` deux variables Θ = g(Pe,Θ0) qui est plus que line´aire en Θ0 comme le
souligne la figure 7. Elle ne peut donc pas en particulier eˆtre a` variables se´parables car une
e´criture sous la forme Θ = h(Θ0)k(Pe) conduirait, pour Pe = 0, a` h(Θ0) = g(0,Θ0) = Θ0,
i.e. a` une variation line´aire en Θ0. La re´ponse en orientation du syste`me met ainsi en jeu
un couplage entre le nombre de Pe´clet Pe et l’angle d’ouverture Θ0 = (a,G). De ce fait,
elle doit eˆtre e´tudie´e dans l’espace bidimensionnel (Pe,Θ0).
Fig. 5 – Evolution de Θ pour
diffe´rents Θ0 < 30◦. Dans
la le´gende sont explicite´es les
valeurs de Θ0.
Fig. 6 – Evolution de Θ/Θ0 en fonction de Pe. On distingue
deux re´gimes: a) Θ0 < 30◦, le comportement est de´crit par
Θ/Θ0 = f(Pe). b) Θ0 > 30◦, le comportement est de´crit par
Θ = g(Pe,Θ0).
La figure 6b montre par ailleurs une interruption des points expe´rimentaux a` bas
Pe´clet pour Θ0 ! 30◦. Ceci correspond a` une transition morphologique conduisant pour
les basses vitesses de croissance a` des coupures de pointes re´pe´titives re´miniscentes de
la croissance en algues (Fig. 9a) [5]. Dans ce mode ”de´ge´ne´re´” [5], la morphologie des
structures de croissance est e´volutive et tre`s couple´e a` leurs voisines, ce qui interdit en
pratique la de´finition d’une direction stable de croissance. Pour des vitesses plus e´leve´es, le
front retrouve cependant une structure dendritique (Fig. 9b). Le nombre de Pe´clet limite
Pel de cette transition est reporte´ en fonction de Θ0 en figure 8. Il apparaˆıt croissant au
dela` d’un seuil proche de Θ0 = 30◦ et voisin de la valeur de Θ0 au dela` de laquelle les
courbes Θ/Θ0(Pe) de la figure 6 ne sont plus superposables. Il est ainsi inte´ressant de
constater que la rupture d’homothe´tie des courbes de re´ponse en orientation des cellules
co¨ıncide avec la transition morphologique au mode de´ge´ne´re´.
4 Discussion
Deux directions importantes orientent ainsi la croissance des cellules : la direction du
gradient thermique G et celle, a, de croissance privile´gie´e par anisotropie. La direction de
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Fig. 7 – Repre´sentation de la de´rive pour
deux Pe fixe´s: " Pe = 5, # Pe = 10. La
ligne oblique pleine (resp. pointille´e) est un
guide pour les yeux dans le re´gime Θ < 30◦
pour Pe = 5 (resp. Pe = 10).
Fig. 8 – Repre´sentation de Pel en fonc-
tion de Θ0. La ligne pointille´e se´pare deux
domaines d’existence: D mode dendritique
(carre´s pleins), MD mode de´ge´ne´re´. La ligne
s’interrompt volontairement a` Pe = 0.1, li-
mite de notre e´tude.
Fig. 9 – a) Mode de´ge´ne´re´ pour θ0 = 20◦, θ1 = 60.6◦, Θ0 = 40.6◦, V = 12µm.s−1. b) Mode
dendritique pour V = 50µm.s−1 a` autres conditions inchange´es. La largeur des images correspond
a` 1mm.
croissance des cellules reste interme´diaire entre les deux selon une proportion re´gle´e par
le nombre de Pe´clet Pe = VnΛ/D.
Ce re´sultat corrobore, pour tout angle d’ouverture Θ0, les conclusions d’une e´tude
expe´rimentale [3] effectue´e aux deux angles Θ0 = 30◦ et 40◦ dans une configuration ou`
G//V, ainsi que celles de deux e´tudes nume´riques effectue´es a`Θ0 = 17◦ et a`Θ0 = 30◦ [3, 4].
La comparaison de ces deux courbes de re´ponse expe´rimentales θ(Pe,30◦) et θ(Pe,40◦) a
montre´ des asymptotes diffe´rentes a` grand Pe (θ → Θ0 = 30◦ ou 40◦), mais des pentes
a` petit Pe identiques. Ceci indique que ces courbes ne sont pas homothe´tiques, ce que
confirme notre e´tude en l’e´tendant a` tout angle Θ0 supe´rieur a` 30◦. La de´pendance de
l’orientation des cellules a` l’angleΘ0 a e´te´ par ailleurs investigue´e par simulation nume´rique
a` Pe´clet fixe´ a` Pe = 2.925 [3]. Une tendance line´aire a e´te´ observe´e a` faible Θ0 suivie
par une infle´chissement notable. Cette observation de la loi Θ(2.925,Θ0) a` Pe fixe´ ne
peut cependant pre´juger de la loi ge´ne´rale Θ(Pe,Θ0) et, notamment, de la validite´ d’un
de´couplage des deux variables Pe et Θ0 dans certains domaines de parame`tres. Pour ce
faire, une e´tude bidimensionnelle dans l’espace (Pe,Θ0) est ne´cessaire.
En autorisant une variation aise´e de l’angle entre le gradient G et la vitesse V,
l’expe´rience pre´sente´e ici nous a permis d’investiguer un large domaine de l’espace (Pe,Θ0).
Ceci nous a` conduit a` conclure au de´couplage de l’influence des variables Pe et Θ0 aux
faibles Θ0 et a` leur couplage au dela`. En particulier, pour Θ0 < 30◦, Θ = Θ0 g(Pe)
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alors que, pour Θ0 > 30◦, cette se´paration n’a pas cours. Pour pre´ciser ce changement
de comportement, nous avons re´alise´ un ajustement des donne´es expe´rimentales a` une
famille de fonctions Θ(Pe) de´croissant entre 1 et 0 : Θ = (1+aPeb)−1, les parame`tres a et
b e´tant fonction de Θ0. Cet ajustement bidimensionnel conduit a` un parame`tre b constant
mais a` un parame`tre a constant jusqu’a` Θ0 ≈ 25◦ puis de´croissant d’un facteur 3 jusqu’a`
Θ0 = 45◦.
La non-line´arite´ de la re´ponse en orientation de la cellule se trouve ainsi principa-
lement contenue dans la fonction a(Θ0). Celle-ci constitue de ce fait un guide pour la
compre´hension de l’orientation des cellules mais aussi un challenge de la prise en compte
couple´e des phe´nome`nes de transport et d’anisotropie en croissance directionnelle.
5 Conclusion
Nous avons e´tudie´ expe´rimentalement l’orientation n des cellules de croissance di-
rectionnelle en fonction des directions du gradient de tempe´rature G, de la vitesse de
pousse´e V du milieu dans le gradient et de celle, a, privile´gie´e par l’anisotropie. Notre
me´thode expe´rimentale nous a permis d’explorer l’espace (Pe,Θ0) des nombres de Pe´clet
Pe = ΛVn/D et des angles d’ouverture Θ0 = (a,G). Ceci nous a conduit a` corroborer une
variation en Pe des orientations Θ = (a,n) de croissance des cellules, puis a` de´montrer un
de´couplage a` bas Θ0 des influences respectives des variables Pe et Θ0, suivi d’un couplage
notable de ces variables au dela`.
La compre´hension de la non-line´arite´ de la re´ponse en orientation des cellules, et
donc de la forme de la relation Θ(Pe,Θ0), s’ave`re un enjeu notable pour appre´hender les
me´canismes influenc¸ant la croissance, qu’ils soient d’origine microscopique (anisotropie),
macroscopique (gradient thermique), ou couple´s.
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Abstract. – In directional solidiﬁcation, the growth directions of cells and dendrites into
the melt vary with the pulling velocity from the direction of the thermal gradient to that of
a principal crystalline axis. We experimentally determine them in a succinonitrile alloy in the
whole available range of variables. Data reveal a non-linear collapse onto a master curve that
synthetizes the orientational response of cells and dendrites to the growth conditions.
Solidiﬁcation of a material from a melt involves solid-liquid interfaces that advance into
the liquid phase as the phase change proceeds. When they are rough at the atomic scale,
these interfaces get distorted by morphological instabilities into needle forms called cells,
possibly emitting sidebranches, so-called dendrites. The form of these growing structures then
monitors the microsegregation process and thus the main features of the resulting solid [1,2].
In directional solidiﬁcation where growth proceeds in a thermal gradient, the dynamics and
the morphology of cells and dendrites however strongly depend on their growth direction in
the melt frame [1–12]. In particular, a direction tilted with respect to the thermal gradient
promotes the development of secondary branches on dendrites and makes both cells and
dendrites drift along the interface. Interestingly, for increasing pulling velocity, the growth
direction is found to rotate from a macroscopically deﬁned direction, that of the thermal
gradient, to a microscopically prescribed direction, that of a principal axis of the crystalline
solid [1–12]. However, following the experimental diﬃculties in accurately monitoring the
direction of crystalline axes, growth directions have been ﬁnely studied for few conﬁgurations
only [3–6]. Despite the paramount importance of these directions for the local and global
dynamics of growth interfaces, one thus lacks a global ground for analyzing and modeling their
implications on the overall interface dynamics and on the resulting material microstructure.
This has motivated us to achieve an exhaustive experimental study of the growth directions
displayed by an anisotropic crystal growing in a thermal gradient.
In this letter, we determine the evolution of the growth direction of cells and dendrites
in a succinonitrile alloy in the whole available range of variables. We ﬁrst ﬁnely document
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Fig. 1 – Sketch of the growth system and of the experimental set-up. (a) Characteristic directions
of the growth system: the growth direction ng = Vg/Vg, the heat ﬂow direction nG = G/G and the
principal crystalline axis direction na. The opening angle Θ0 = (na,nG) denotes the misorientation
between the crystal and the heat ﬂow. The angle Θ = (na,ng) speciﬁes the growth direction. (b) Side
view of the classical set-up of directional solidiﬁcation. A sample is pushed at a prescribed velocity
in a controlled thermal gradient aligned with the pushing direction. (c) Top view of the modiﬁed
set-up. The thermal-gradient direction is rotated by turning the direction of the thermal boundaries.
experimentally this direction on the accessible range of pulling velocities, dendrite spacing,
and misorientation angle between the thermal gradient and the principal crystalline axes.
We next point out the main non-linear features of the resulting relationship, including the
non-separability of its variables. However, turning attention to the relative values of growth
directions, we evidence an unexpected collapse of data on a master curve whose internal
symmetries select a power law for its form. This provides a non-linear relationship that
synthesizes the evolution of the growth directions of growth structures in the present material.
Directional solidiﬁcation consists in pulling a melt at a controlled velocity V in a thermal
gradient G. The solid-liquid interface, initially planar, destabilizes into cells above a critical
velocity Vc. In steadily growing states, cells and dendrites advance in the steady liquid phase at
a translation velocity Vg which corresponds to their growth velocity with respect to the liquid
medium. On the other hand, the crystalline order of the resulting solid provides preferred
growth directions: the principal axes (1, 0, 0) of the crystal. This is reﬂected in the orientations
of facetted crystals but, interestingly, also in the growth direction ng = Vg/Vg taken by rough
interfaces. In free growth, this direction is simply the direction na of a principal axis a of the
crystal [1, 2]. In directional solidiﬁcation, it is found to move with the pulling velocity from
the thermal gradient direction nG = G/G to the principal axis direction na [1–12].
To follow the rotation of the growth direction ng, we consider the angle Θ = (na,ng)
between the relevant principal crystalline axis a and the growth direction ng and we denote
Θ0 = (na,nG) the angle between the directions of a and G (ﬁg. 1a). For increasing pulling
velocity, the angle Θ then decreases from Θ0 to 0 in a way that depends on Θ0, V , G and Λ,
the distance between the tips of cells or dendrites. Our purpose is to clarify it in the whole
accessible range of variables.
The selection by anisotropy of the growth direction of dendrites as a principal crystalline
axis is well known in free growth [1, 2]. In directional solidiﬁcation, the implications of
anisotropy on the growth direction of dendrites have been noticed experimentally [1, 2, 7–11]
and studied experimentally [3–6] and numerically [6, 12]. The ﬁrst quantitative experimental
studies revealed general trends but did not report on the cell or dendrite spacing [3, 5] or
overlooked the Pe´clet number [4]. Later on, the variations of growth directions at a ﬁxed
pulling velocity observed in [5] have been shown in [6] to refer to the dendrite spacing Λ,
the relevant variable to consider being the Pe´clet number Pe = ΛV/D, where D denotes the
solutal diﬀusivity. Quantitative studies have then focused attention on deﬁnite opening angles
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Fig. 2 – Eﬀect of a change of velocity V (a,b), and dendrite spacing Λ (c,d) on the growth direction
of dendrites. Θ0 = 30.6
◦, G = 140Kcm−1. (a) V = 10µms−1, Λ = 142µm. (b) V = 50µms−1,
Λ = 152µm. (c) V = 30µms−1, Λ = 105µm. (d) V = 30µms−1, Λ = 213µm.
Θ0 or Pe´clet numbers Pe, experimentally (Θ0 = 32◦ and 40◦, 0.5 < Pe < 7 [6]) or numerically
(Θ0 = 30◦, Pe = 2.92 [6]; Θ0 = 17◦, Pe = 2.76 [12]). They evidenced a response to either Θ0
or Pe whose non-linear features call for an investigation of the whole surface Θ(Θ0, P e) for
characterizing the way dendrites adapt their growth direction to the growth conditions.
Our experimental set-up has been designed so as to enable a systematic study of dendrite
growth directions on a large range of opening angles Θ0 and Pe´clet numbers Pe. It is derived
from a classical directional growth apparatus in which thin, wide and long samples, 50µm×
4 cm × 15 cm, are pushed at a constant velocity V in a uniform thermal gradient G aligned
with the pulling direction (ﬁg. 1b) [13]. Keeping this conﬁguration where G is ﬁxed would
have required varying the crystal orientation so as to scan the expected range of opening
angles Θ0. This, in practice, would have called for iterative selections of various single-crystal
orientations. To better allow the practical achievement of an exhaustive and accurate study, we
preferred to manage instead a macroscopically deﬁned direction, that of the thermal gradient.
This was simply achieved by rotating the direction of the boundaries of the heaters and coolers
that drive the thermal gradient G (ﬁg. 1c). This way, rotation steps of a few degrees could
be routinely performed with an accuracy of 0.1◦.
To allow in situ visualization of growth interfaces, we used a transparent plastic crystal,
the succinonitrile, which involves rough interfaces that mimics the solidiﬁcation of metals. Its
melt contains ethylene as the dominant impurity at a concentration that provides a critical
velocity of 2.3µms−1 at G = 140Kcm−1. Determination of grain orientations was performed
from the growth direction of rapidly solidifying dendrites. A selected grain was then used as
a nucleus for the solidiﬁcation of the whole sample, thereby yielding a unique single crystal.
The selection procedure rejected seaweed structures. As a result, the crystal orientation
involved a principal axis (1, 0, 0) normal to the sample plane. This was conﬁrmed at large
misorientation, Θ0 ≈ 45◦, by the evidence of a degenerate mode instead of a seaweed mode or
a doublon mode [11, 14]. According to this, the direction na of another principal axis a was
suﬃcient for specifying the whole crystalline orientation. In practice, this direction was not
determined from the crystal shape at equilibrium but from the growth direction of dendrites
at large pulling velocities. We checked however that it actually corresponds to one of the
directions displayed by the cross shape of freely growing germs.
The melting temperature was about 56 ◦C, the gap between heaters and coolers 5 or
11mm and the thermal gradient G = 140 or 70Kcm−1. Pulling velocities extended from 5 to
50µms−1 with relative ﬂuctuations of 3% at most. They have been changed by step, care being
taken to wait a suﬃcient time τ ≈ 300 s for recovering equilibrium growth conditions: D/V 2 <
50 s < τ , Λ2/D < 30 s < τ , D = 1.35 · 10−5 cm2 s−1. At each velocity, a range of spacing Λ
could be obtained depending on the growth history. Measurements only referred to steadily
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Fig. 3 – Growth direction Θ = (na,ng) as a function of the Pe´clet number Pe for various opening
angles Θ0 = (na,nG). (a) Data in the (Θ, P e) space for various Θ0. (b) Ratios Θ/Θ0 ×Θ′0/Θ′ with
Θ ≡ Θ(Θ0, P e) and Θ′ ≡ Θ′(Θ′0, P e) as a function of Pe. They are deduced from data by continuous
interpolation. If variables (Θ0, P e) were separate in function Θ(Θ0, P e), these ratios would be unity.
growing states involving the same spacing over a dozen of neighboring cells or dendrites. As so-
lidiﬁcation keeps on modifying the dendrite shape and thus its overall orientation while growth
proceeds, the growth direction ng of dendrites in the liquid phase had to be determined from
the trajectories of the dendrite tips revealed by spatio-temporal diagrams of the interface.
Figure 2 reports dendritic patterns referring to the same opening angle Θ0 = 30.6◦ at
G = 140Kcm−1. It shows asymmetric dendrites whose axes rotate toward the preferred
crystalline direction as the pulling velocity (ﬁgs. 2a, b) or the dendrite spacing (ﬁgs. 2c, d) is
increased. It also evidences secondary branches succeeding in growing up to the line joining
the dendrite tips (ﬁgs. 2b, d). They then result in a noticeable increase of the spacing Λ
between dendrites.
Following reference [6], one expects the dependence on pulling velocity and dendrite spacing
to reduce to a dependence on the Pe´clet number. This is exempliﬁed in ﬁg. 2 by the fact
that dendrites referring to the same opening angle Θ0 rotate toward the preferred crystalline
direction when either the pulling velocity (ﬁg. 2b) or the dendrite spacing (ﬁg. 2d) is increased.
However, it is worth noticing here that the component of the pulling velocity normal to the
thermal gradient only serves to make both the whole interface and the solute concentration
ﬁeld uniformly glide on the straight isothermal lines. This corresponds to a neutral mode of
the growth system with no physical implication. In contrast, the component VG of V parallel
to G determines the rate at which the far solute concentration ﬁeld is transported toward the
mean interface. It thus stands here as the relevant velocity scalar to gauge the magnitude of
advection. This yields us to generalize the deﬁnition of Pe´clet numbers Pe to the present case
where V and G make an angle: Pe = VGΛ/D, where VG = V ·nG.
Measurements of growth directions at G = 140Kcm−1 are reported in ﬁg. 3a for various
opening angles Θ0 and Pe´clet numbers Pe. They refer to velocities and spacings ranging from
V = 5 to 50µms−1 and from Λ = 72 to 230µm. They show a monotonous decrease of Θ(Pe)
from Θ0 to 0. Data referring to large Θ0 could not be obtained at low Pe´clet numbers because
of a transition to another morphology, a degenerate mode [11], in which multiple growth
directions are displayed. These data represent the ﬁrst exhaustive experimental library of
growth directions in a given material. Interestingly, the large density of experimental points
provides us with the opportunity of identifying the law of variation Θ(Θ0, P e) of the growth
directions by data analysis.
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Fig. 4 – Evolution of the relative position ξ = (Θ − Θ0)/Θ with Θ0 and Pe. (a) Collapse of the
reduced values (χ, Pe/Pe′) on a single curve where χ = ξ/ξ′, ξ ≡ ξ(Θ0, P e), ξ′ ≡ ξ[Θ0, P e′(Θ0)] and
Pe′ ≡ Pe′(Θ0). Here Pe′ and ξ′ stand for normalization factors in each family of opening angles Θ0.
The internal symmetry of the curve implies a power law form ξ(Θ0, P e) = a(Θ0)Pe
b. Exponent b is
found to be 5/4 (thick line). (b) Fit of prefactor a(Θ0) to the polynomial form a(Θ0) = α[1−(Θ/Θm)β ]
with integer β. The optimal values are α = 1.1, β = 4 and Θm = 46
◦ (thick line).
For this, we ﬁrst question the separation of variables (Θ0, P e) in the relationship Θ(Θ0, P e)
by considering the ratios Θ/Θ0×Θ′0/Θ′ in which Θ ≡ Θ(Θ0, P e) and Θ′ ≡ Θ′(Θ′0, P e) refer to
the same Pe but to diﬀerent Θ0 and Θ′0. In particular, separate variables would correspond
to Θ(Θ0, P e) = ϕ(Θ0)ψ(Pe) and, following the initial condition Θ(Θ0, 0) = Θ0, to Θ/Θ0 =
ψ(Pe), so that the above ratios would be unity. Figure 3b shows that this is nearly so for
small values of (Θ0,Θ′0) but deﬁnitely not when large values of opening angles are considered.
We next focus attention to the relative position ξ(Θ0, P e) = (Θ0−Θ)/Θ of the growth di-
rection ng in the angular sector (na,nG). It corresponds to the angle ratio (ng,nG)/(na,ng)
and satisﬁes ξ(Θ0, 0) = 0 and ξ(Θ0,∞) =∞. Again, we question the separability of variables
(Θ0, P e) by considering the normalized variable χ = ξ(Θ0, P e)/ξ[Θ0, P e′(Θ0)] where Pe′(Θ0)
stand as arbitrary Pe´clet numbers used to normalize data in each family of opening angles
Θ0. A priori, variable χ explicitly depends on each variable Θ0, Pe and Pe′(Θ0). However,
taking for Pe′(Θ0) the minimum Pe´clet number recorded at each Θ0, we observe in ﬁg. 4a a
collapse of data on a single curve only dependent, for all values of Θ0, on the Pe´clet number
ratio Pe/Pe′(Θ0). This shows that the function χ(., .) reduces to a mono-variate function
χ ≡ χ[Pe/Pe′(Θ0)] which, by deﬁnition, satisﬁes χ(1) = 1.
As might be expected, these properties are not a coincidence linked to the particular
choice of the normalization Pe´clet numbers Pe′(Θ0). In particular, the same collapse on
the same master curve is again obtained by taking for them other values Pe′′ than the
minima of the data library. However, by deﬁnition, χ(Pe/Pe′′) = χ(Pe/Pe′)χ(Pe′/Pe′′).
As Pe/Pe′′ = Pe/Pe′ × Pe′/Pe′′, the function χ(.) thus satisﬁes the functional relation-
ship χ(xy) = χ(x)χ(y), whose only solution not everywhere discontinuous is a power law:
∃b ; χ(Pe/Pe′) = (Pe/Pe′)b. The ﬁt of the master curve of ﬁg. 4a then gives b = 1.246±0.005.
For the sake of simplicity, we shall adopt its close rounded value b = 5/4 in the following.
Following the identiﬁcation of function χ(.), function ξ(., .) writes ξ(Θ0, P e) = a(Θ0)Peb
and displays separate variables. The values of prefactors a(Θ0), ﬁtted on each data family
of opening angles Θ0, are reported in ﬁg. 4b. Their smooth variations can be modeled by a
simple polynomial form a(Θ0) = α[1− (Θ/Θm)β ] with integer β. The best agreement is found
for α = 1.1, β = 4 and Θm = 46◦.
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Fig. 5 – Collapse of data onto the function Θ/Θ0 = [1+a(Θ0)Pe
5/4]−1 with a(Θ0) = 1.1 [1−(Θ0/Θm)4]
and Θm = 46
◦. (a) Data library at G = 140Kcm−1. (b) Data libraries at G = 70 and 140Kcm−1.
Altogether, we thus obtain the global characterization (1) (2) of growth directions in the
present material. This is attested by the non-linear collapse of data displayed in ﬁg. 5a for
G = 140Kcm−1. Interestingly, the same collapse also extends to the half thermal gradient G =
70Kcm−1 (ﬁg. 5b). This denies an inﬂuence of the magnitude of the thermal gradient on the
growth direction, except possibly close to the onset. This conclusion agrees with the equality
between the growth directions displayed in numerical simulations at (Θ0, P e) = (30◦, 2.925)
for two gradients, G = 40Kcm−1 and 160Kcm−1 [6]. It however extends it experimentally to
the whole variable space (Θ0, P e) for the two above gradients.
Θ/Θ0 = [1 + a(Θ0)Pe5/4]−1, (1)
a(Θ0) = α [1− (Θ0/Θm)β ] ; α = 1.1 ; β = 4 ; Θm = 46◦. (2)
The existence of a collapse of data by the same kind of transformations (1) (2) for all
opening angles Θ0 and Pe´clet numbers Pe reveals an unexpected universality in the response of
growth directions to growth conditions. This is reﬂected in the single power law form selected
for the reduced function χ(.) by internal symmetry (ﬁg. 4a). This universality suggests that
the non-linearity of the orientational response of cells and dendrites refers, not to a change of
regime, but to a common tendency shared by all of them. In particular, the continuous nature
of transformations (1) (2) denies the existence of an onset in opening angle Θ0 or in pulling
velocity V below which the growth direction would reduce to the heat ﬂow direction [3, 4, 9,
10]. In contrast, the reduction of the whole data library to a common relationship (1) (2)
provides a deﬁnite ground for understanding in a unique framework how a tiny anisotropy-
induced modulation of surface tension or of kinetic undercooling succeeds in rotating the
growth direction of mesoscopic objets, the dendrites.
The large extension of the range of Pe´clet ratios of the data library, about 20 here, supports
the relevance of the collapse evidenced in ﬁg. 4a and the accuracy of the measurement of
exponent b. On the other hand, the fact that Θ0 indexes the curves ξ(Θ0, .) that are found
to collapse means that their power law form represents a mean tendency over the families of
data referring to each opening angles Θ0. Especially, prefactor a(Θ0) stands as an average
parameter over the Θ0-family which, for instance, quantiﬁes the mean eﬀect of the enlargement
of the spacing Λ by secondary branches. On another ground, beyond the present identiﬁcation
of the orientational response of dendrites, it would be worth determining the sensitivity of
the type of law (1) (2) and of its parameters (b, α, β,Θm) to the kind of anisotropy of the
material (surface tension anisotropy or kinetic anisotropy) and to its magnitude. The former
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issue requires a library of growth directions in another material made with data as dense and
accurate as those reported here for a succinonitrile alloy. As the two pioneering experiments
previously performed on pivalic acid-ethanol [3,4] and CBr4-C2Cl6 [6] mixtures did not provide
enough data for that, new experiments are required to conclude.
We have experimentally determined the ﬁrst exhaustive library of growth directions of
cells and dendrites in a given material. The library of growth angles Θ extends over more
than eighty data to an accuracy of 0.1 degree. It spreads over a large range of pulling velocity,
spacing, thermal gradient and misorientation angle Θ0 between thermal gradient and crystal
orientation. The Pe number dependence observed in [6] has been conﬁrmed on the whole
variable space and the relationship Θ(Θ0, P e) has been shown to couple variables in a non-
linear way that involves non-separability. Interestingly, the relative position ξ = (Θ0 −Θ)/Θ
of angle Θ in the range (0,Θ0) has been evidenced to satisfy a power law variation with Pe,
following the internal symmetry implied by the collapse of its normalized values onto a single
curve at all values of Θ0. Back to variable Θ/Θ0, this provides a collapse of data onto a non-
linear master curve that displays a constant exponent on Pe, a deﬁnite dependence on Θ0 and
no evidence of a discontinuity at the onset of sidebranching. Other data libraries on other
materials are required to state the relative importance of surface tension anisotropy and kinetic
undercooling anisotropy on growth directions. On a more general ground, understanding the
main non-linear features of the orientational response evidenced here represents a challenging
issue for elucidating the statistical link between modulations at the atomic scales and their
mesoscopic implications on growth interfaces.
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Re´sume´
La the`se porte sur les effets d’anisotropie induits par croissance d’interface
rugueuse en solidification directionnelle. Ceux-ci se manifestent notamment par
des directions de croissance variables des structures et des phe´nome`nes morpho-
logiques associe´s importants : dissyme´trie, long corte`ge de branchements, instabi-
lite´s. Cette e´tude est mene´e dans un premier temps sur des structures homoge`nes
avant d’eˆtre e´tendue a` des situations inhomoge`nes.
Lorsque la vitesse de croissance augmente, la direction de croissance des den-
drites s’oriente depuis une direction macroscopique donne´e par le gradient ther-
mique jusqu’a` une direction microscopique fixe´e par les syme´tries cristallines.
Leur e´tude expe´rimentale exhaustive a fourni ici un grand nombre de donne´es
dont le traitement a re´ve´le´ une syme´trie interne. Celle-ci conduit a` la se´lection
d’une loi d’orientation fonction du nombre de Pe´clet et de l’e´cart entre les direc-
tions fixes macroscopique et microscopique du proble`me. Une nouvelle de´finition
de la taille caracte´ristique des structures a cependant permis d’exprimer l’orien-
tation relative des dendrites en fonction du seul nombre de Pe´clet par une courbe
devenue inde´pendante de l’angle entre les deux directions fixes. La nouvelle loi
ainsi obtenue est universelle car elle est inde´pendante de l’intensite´ du gradient
thermique, des caracte´ristiques d’anisotropie et meˆme de la nature de l’alliage so-
lidifie´. Enfin, l’application locale aux fronts inhomoge`nes des re´sultats obtenus sur
les fronts homoge`nes permettent de comprendre la dynamique propre engendre´e
par des variations de taille de structures, d’orientation et d’intensite´ du gradient
thermique.
Summary
The thesis adresses the implications of anisotropy induced by rough interface
growth in directional solidification. They notably include variable growth direc-
tions and dramatic morphological effects such as asymmetry, set of very large
sidebranches and instabilities. The study is first focused on homogeneous struc-
tures before being widened to inhomogeneous situations.
As the growth velocity increases, the growth direction of dendrites turns from
a macroscopic direction given by the thermal gradient to a microscopic direction
prescribed by the crystalline symmetries. Their exhaustive experimental study
has provided here a large number of data whose analysis reveals an internal
symmetry. This symmetry leads to the selection of an orientation’s law that is
function of the Pe´clet number and of the angular distance between the fixed
directions (thermal gradient and anisotropy). However, a new definition of the
characteristic size of the growth structures has led the relative orientation of den-
drites to only depend on the Pe´clet number and to be made independant of the
angle between the two prescribed directions. This new law is universal since it is
no longer parametrized by the intensity of the thermal gradient, the anisotropy
features and the nature of the solidified alloy. Finally, the results obtained on
homogeneous fronts are locally applied to inhomogeneous fronts. This enables
the understanding of the dynamics implied by the variations of structure size,
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